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Kurzfassung
In der vorliegenden Arbeit wurden die Grenz°Äacheneigenschaften steuerbarer Kon-
densatoren auf Basis kathodenzerstÄaubter Bariumstrontiumtitanat (BST)-DÄunn-
schichten, die als SchlÄusselkomponenten zum Aufbau neuartiger passiver Hochfre-
quenzschaltungen und Systeme in moderner Mikrowellentechnik dienen, modi¯ziert
und umfassend untersucht. Der zentrale Schwerpunkt dieser Arbeit liegt auf der
Korrelation von Grenz°Äachen-, elektrischen und dielektrischen Eigenschaften. Zur
Grenz°Äachenmodi¯zierung wurden hoch isolierende Aluminiumoxid-Zwischenschi-
chten bzw. transparente leitfÄahige Zinn-dotierte Indiumoxid (ITO)-Elektroden ein-
gesetzt. Die Untersuchung der Grenz°Äachenausbildung, d. h. der Bandanpassung
und der BarrierenhÄohe zwischen BST und Aluminiumoxid bzw. ITO, erfolgte mit-
tels in situ Photoelektronenspektroskopie. Basierend auf einer Parallelplattenstruk-
tur wurden die elektrischen und dielektrischen Eigenschaften der BST-Kondensatoren
im Hinblick auf die durch die Grenz°Äachenmodi¯zierung verÄanderte LadungstrÄager-
injektion charakterisiert. AusgeprÄagte Strom-Spannungs-Charakteristiken wurden
beobachtet und auf unterschiedliche Injektionsmechanismen zurÄuckgefÄuhrt. Das da-
durch gewonnene VerstÄandnis Äuber die Ein°Äusse der Grenz°Äachen wurde in dieser
Arbeit fÄur die Modi¯zierung bzw. Verbesserung der dielektrischen Eigenschaften
ausgenutzt, zum Beispiel fÄur die ErhÄohung des GÄutefaktors oder die Entwicklung
neuer FunktionalitÄaten. Es konnte gezeigt werden, dass die elektronische Struktur
der Materialien und deren Grenz°Äachen eine entscheidende Rolle fÄur die Eigenschaf-
ten der DÄunnschicht-Bauteile spielen.
I

Abstract
In the present thesis the interface properties of tunable capacitors based on sputte-
red barium strontium titanate (BST) thin ¯lms, which act as key components for
the construction of novel passive high-frequency circuits and systems in modern mi-
crowave engineering, were modi¯ed and comprehensively studied. The main focus
of this work is the correlation between interfacial, electrical and dielectric proper-
ties. For the interface modi¯cation highly insulating aluminium oxide interlayers
and transparent conducting tin-doped indium oxide (ITO) Electrodes were used,
respectively. The investigation of the interface formation, i. e. the band alignment
and barrier height between BST and aluminium oxide as well as BST and ITO
was carried out using in situ photoelectron spectroscopy. Based on a parallel-plate
structure, the electrical and dielectric properties of BST capacitors were characte-
rized, with respect to the charge carrier injection that was tailored by the interface
modi¯cation. Distinctive current-voltage characteristics were observed and attribu-
ted to di®erent injection mechanisms. The thereby obtained understanding about
the in°uence of the interfaces was exploited for the modi¯cation and improvement
of the dielectric properties in this thesis, for instance, for increasing the quality fac-
tor or developing new functionalities. It has been demonstrated, that the electronic
structure of the materials and their interfaces plays a crucial role for the properties
of thin ¯lm devices.
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Teil I.
Einleitung und Grundlagen

1. Einleitung
1.1. Motivation
Die Entwicklung moderner Halbleitertechnologien erhÄoht kontinuierlich die Anfor-
derungen an Materialien, Systeme und Prozesstechniken. Beispiele sind die immer
hÄohere Integrierbarkeit und MultifunktionalitÄat fÄur Kommunikationssysteme, hÄohe-
re Dichte und StabilitÄat fÄur dynamische Speicher und geringerer Energieverbrauch
fÄur passive drahtlose Sensorik. Zur Realisierung solcher anspruchsvoller Anwendun-
gen sind intensive Forschungen auf allen Ebenen, von materiellen Eigenschaften,
Schaltungsaufbauten bis zur Prozessierung, erforderlich.
WÄahrend die klassischen Halbleiter wie Silizium noch eine unersetzliche Rolle in
konventionellen Technologien spielen, erhalten Elektrokeramiken, aufgrund ihrer
ausgezeichneten Eigenschaften und vielfÄaltigen Auswahl, immer mehr Augenmerk,
insbesondere fÄur einige neuartige Einsatzgebiete. Das Material Bariumstrontiumti-
tanat (BST), eines der intensiv untersuchten Elektrokeramiken, bietet eine Reihe
von nutzbaren Eigenschaften, wie z. B. hohe und abstimmbare relative Permitti-
vitÄaten, geringe dielektrische Verluste und positive Temperaturkoe±zienten des Wi-
derstands, womit die Anwendungen fÄur steuerbare Mikrowellenkomponenten [1{3],
Direktzugri®sspeicher [4, 5] sowie temperaturbegrenzte Heizelemente und Tempe-
ratursensoren [6] realisiert werden kÄonnen. Zudem kÄonnen die Anwendungen des
BST durch seine besondere elektrische und optische Eigenschaften auch auf Feldef-
fekttransistoren [7{9] und die Optoelektronik [10{12] erweitert werden.
Bariumstrontiumtitanat besitzt eine EnergiebandlÄucke, deren GrÄo¼e von 3,2 eV an
der Grenze zwischen halbleitenden und isolierenden Materialien liegt. Obwohl die in-
trinsische BST-Keramik einen sehr hohen elektrischen Widerstand aufweist und als
klassisches Dielektrikum betrachtet wird, kann die elektrische LeitfÄahigkeit sowohl
durch intrinsische Defekte als auch durch Dotierung erheblich variiert werden [13].
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WÄahrend die Eigenschaften einer Keramik Äuberwiegend durch das Material be-
stimmt werden, ergibt sich fÄur DÄunnschichten ein anderes Bild. Elektronische Bau-
teile in DÄunnschichtform mÄussen als ein Multikomponenten-System betrachtet wer-
den, welches aus Schichtvolumen, Elektroden und Grenz°Äachen besteht. Da das
Schichtvolumen mit der abnehmenden Dimension immer weniger Gewicht in dem
System trÄagt, erhalten die anderen zwei Komponenten zunehmende Bedeutung.
Eine Gesamtbetrachtung des Wechselspiels der verschiedenen Komponenten stellt
eine gro¼e Herausforderung dar, denn eine Verbesserung der gesamten Bauteileigen-
schaft kann nur dann erreicht werden, wenn jede einzelne Komponente und deren
Wechselspiel berÄucksichtigt wird.
Eine der Auswirkungen, die die Grenz°Äache und das Elektrodenmaterial betre®en,
ist die LadungstrÄagerinjektion, welche eine SchlÄusselrolle fÄur die (di)elektrischen
Eigenschaften der BST-Bauteile spielen kann [14]. Die BST-DÄunnschichtkonden-
satoren fÄur Anwendungen in der Hochfrequenztechnik besitzen in der Regel eine
MIM-Struktur (Metall/Isolator/Metall), die als zwei entgegengesetzt geschaltete
Schottky-Dioden betrachtet werden kann. Eine relativ kleine BarrierenhÄohe, z. B.
am oberen BST/Pt-Kontakt, verursacht eine erhÄohte Elektronen-Injektion. Der re-
sultierende Leckstrom fÄuhrt zu hohen dielektrischen Verlusten und kurzen Lebens-
dauern [15, 16]. Im Gegenteil dazu, ist eine hohe LadungstrÄagerinjektion fÄur Anwen-
dungen wie MOS-Felde®ekttransistoren [17, 18] sowie Tunnel- und Leuchtdioden
[19{21] erwÄunscht, da eine hohe Dotierung in einem Material mit hoher BandlÄucke
nicht immer mÄoglich ist. Durch exakte Grenz°Äachen- sowie Elektrodenmodi¯zie-
rungen kann unter UmstÄanden die LadungstrÄagerinjektion am Kontakt weitgehend
verÄandert werden, womit anwendungs- und funktionalitÄatsorientierte Optimierun-
gen mÄoglich werden.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden sowohl auf Materialebene { durch EinfÄugen von
Zwischenschichten sowie durch Wechsel der Elektrodenmaterialien { als auch auf
Prozessebene { durch VerÄanderung der Geometrie bzw. durch thermische Behand-
lungen { Modi¯zierungen von BST-DÄunnschichtkondensatoren untersucht. BST-
DÄunnschichtkondensatoren mit Pt-Elektroden (Pt/BST/Pt1), die in einer vorheri-
gen Arbeit ausfÄuhrlich untersucht wurden, dienen als die Ausgangsstruktur und die
Basis fÄur Modi¯zierungen. Da die Pt/BST/Pt-Struktur ein asymmetrisches Ener-
1In dieser Arbeit wird die Schichtstruktur durch die Bezeichnung Substrat/Schicht 1/¢¢¢/Schicht n
dargestellt.
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giebanddiagramm (d. h. die BarrierenhÄohe am oberen Kontakt ist kleiner als die
am unteren Kontakt) besitzt, wurde zum Beispiel Al2O3 als Zwischenschicht an der
BST/Pt-Grenz°Äache eingefÄuhrt (Pt/BST/Al2O3/Pt). Die EinfÄuhrung der Al2O3-
Schicht verÄandert nicht nur die Bandanpassung und die BarrierenhÄohe an der Grenz-
°Äache, sondern auch die Verteilung des elektrischen Feldes in dem Schichtstapel.
Beide E®ekte kÄonnen zu einer betrÄachtlichen Modi¯zierung der LadungstrÄagerin-
jektion fÄuhren. Au¼erdem wurde Sn-dotiertes In2O3 (ITO) als Elektrodenmaterial
fÄur BST-DÄunnschichten eingesetzt (ITO/BST/ITO oder Pt/BST/ITO). ITO weist
eine gute elektrische LeitfÄahigkeit sowie eine hohe Transparenz im sichtbaren Spek-
tralbereich auf und be¯ndet sich im Einsatz als elektrischer Kontakt in vielen Berei-
chen [22{25]. Zudem weist ITO im Vergleich zu Metallen eine Äahnliche akustische
Impedanz wie BST auf, womit ITO als Steuerelektrode fÄur akustische Resonatoren
auf der Basis von BST gut geeignet ist. Durch die Variation der Depositionsbe-
dingungen konnten die Kontakteigenschaften der BST/ITO-Grenz°Äache ebenfalls
modi¯ziert werden. Es konnte au¼erdem gezeigt werden, dass durch die Modi¯zie-
rung der LadungstrÄagerinjektion sowohl die elektrischen als auch die dielektrischen
Eigenschaften der BST-DÄunnschicht deutlich beein°ussbar sind.
In der vorliegenden Arbeit wurden Untersuchungen mit verschiedenen Charakteri-
sierungsmethoden durchgefÄuhrt. Die Grenz°Äacheneigenschaften, vor allem die Bar-
rierenhÄohe und Bandanpassung der BST/Al2O3- bzw. BST/ITO-Grenz°Äache, wur-
den mit Hilfe der Photoelektronenspektroskopie in situ wÄahrend der PrÄaparation
der Grenz°Äache ermittelt. Die elektrischen Eigenschaften der BST-Schichten mit
verschiedenen Strukturen wurden mittels Strom-Spannungs-Messungen untersucht.
In enger Zusammenarbeit mit dem Fachgebiet Mikrowellentechnik wurden die di-
elektrischen Eigenschaften der BST-Bauteile mit Impedanz-Analyse bei niedrigen
Frequenzen und mit Netzwerk-Analyse bei hohen Frequenzen charakterisiert. Durch
die Untersuchungen verschiedener Aspekte bildet die Betrachtung der Korrelati-
on von Grenz°Äachen-, elektrischen und dielektrischen Eigenschaften den zentralen
Schwerpunkt dieser Arbeit.
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1.2. Gliederung der Arbeit
In Kapitel 2 wird eine kurze EinfÄuhrung in die physikalischen Grundlagen gege-
ben.
In Kapitel 3 und 4 werden die verwendeten Methoden sowie die experimentellen
DurchfÄuhrungen zur Herstellung und Charakterisierung der BST-Schichten vorge-
stellt. Zusammen mit Kapitel 2 bilden sie den ersten Teil der Arbeit.
Der zweite Teil, Ergebnisse und Auswertung, besteht aus drei Kapiteln. Jedes Kapi-
tel beschÄaftigt sich mit einem Aspekt der zu charakterisierenden Eigenschaften.
Zuerst wird in Kapitel 5 die Untersuchung der Grenz°Äacheneigenschaften zwischen
(Ba,Sr)TiO3 und Al2O3 bzw. Sn-dotiertem In2O3 mit Hilfe der in situ Photoelek-
tronenspektroskopie beschrieben.
Die mittels Strom-Spannungs-Messung ermittelten elektrischen Eigenschaften wer-
den in Kapitel 6 behandelt und im Hinblick auf den Zusammenhang mit den Grenz-
°Äacheneigenschaften diskutiert.
Anschlie¼end wird der fÄur Anwendungen als Kondensator relevanteste Aspekt, die
dielektrischen Eigenschaften, in Kapitel 7 vorgestellt. Dabei wird systematisch auf
die Grenz°Äachen- und elektrischen Eigenschaften aus Kapitel 5 und 6 zurÄuckgegrif-
fen.
Das letzte Kapitel fasst die erzielten Forschungsergebnisse zusammen und schlie¼t
mit einem Ausblick auf die weiteren Optimierungs- und EntwicklungsmÄoglichkeiten
der BST-DÄunnschichten.
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2.1. Dielektrika
Als Dielektrika werden normalerweise isolierende Materialien bezeichnet, die unter
einem elektrischen Feld eine Polarisation aufweisen. Die Hauptanwendung von Di-
elektrika ist die Modi¯zierung der dielektrischen Eigenschaften des Vakuums, z. B.
zur ErhÄohung der KapazitÄat von Kondensatoren. Polarisation ist die Abtrennung
der Schwerpunkte von positiven und negativen Ladungen. Wenn diese Abtrennung
von einem elektrischen Feld erzeugt wird, spricht man von dielektrischer Polarisati-
on. Die dielektrische PolarisationP eines homogenen und isotropen Dielektrikums
ergibt sich aus
P = "0ÂeE : (2.1)
Hierbei sind "0 die PermittivitÄat des Vakuums und Âe die elektrische Suszeptibi-
litÄat, welche die Polarisierbarkeit eines Materials beschreibt [26]. Die gesamte di-
elektrische Verschiebung D in einem Dielektrikum besteht aus der vom Vakuum
verursachten Verschiebung sowie der Polarisation des Dielektrikums
D = "0E +P = "0(1 + Âe)E = "0"rE ; (2.2)
wobei die GrÄo¼e 1 + Âe als relative PermittivitÄat "r bezeichnet wird.
Wenn die Dipolmomente zwischen positiven und negativen Ladungen als harmoni-
sche Oszillatoren betrachtet werden, wobei die RÄuckstellkraft eine lineare Funktion
der Auslenkung ist, so verhÄalt sich die dielektrische Polarisation linear mit dem
Äau¼eren elektrischen Feld, wie in Abbildung 2.1 (a) dargestellt, und solch ein Mate-
rial hei¼t lineares Dielektrikum. Da sich die relative PermittivitÄat aus der Ableitung
der Polarisation nach dem elektrischen Feld ergibt [1]:
"r =
1
"0
@P
@E
+ 1 ¼
"rÀ1
1
"0
@P
@E
; (2.3)
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Abbildung 2.1.: Schematische Darstellung der Polarisation und der relativen
PermittivitÄat eines linearen Dielektrikums (a) sowie eines Ferroelektrikums in
paraelektrischer (b) und ferroelektrischer Phase (c). Bei der ferroelektrischen
Phase ist eine Hysterese der Polarisation sowie der relativen PermittivitÄat zu
erkennen. Die gestrichelte Kurve A-B zeigt den Verlauf der Erstpolarisation. Ex-
trapolation von Punkt-B auf E = 0 gibt die SÄattigungspolarisationPs, wÄahrend
die Tre®punkte der Hysterese mit der Achse bei E = 0 und P = 0 die remanen-
te PolarisationPr bzw. die KoerzitivfeldstÄarke Ec bezeichnen. Die Pfeile deuten
den Verlauf der Hysterese in AbhÄangigkeit von der PolaritÄat des elektrischen
Feldes an.
ist die relative PermittivitÄat eines linearen Dielektrikums eine Konstante. Im Fal-
le eines unharmonischen Potentials in einem ionischen Kristallgitter, wie z. B. die
in Abschnitt 2.3.1 vorgestellte Perowskit-Struktur, fÄuhrt das von benachbarten Io-
nen verursachte Äortliche Feld zu einer nicht-linearen RÄuckstellkraft und demzufolge
einer nicht-linearen Polarisation. Dadurch ist die relative PermittivitÄat, wie in Ab-
bildung 2.1 (b) dargestellt, nicht mehr konstant, sondern feldabhÄangig. Solch eine
Nicht-LinearitÄat wird bei hohem Feld besonders erheblich. Deshalb wird der E®ekt
hÄau¯ger in DÄunnschichten beobachtet als in Keramiken, denn ein hohes elektrisches
Feld kann in DÄunnschichten leichter erzeugt werden. Zudem trÄagt eine hohe relati-
ve PermittivitÄat ("r;Perowskit À 1) zu einer hohen FeldabhÄangigkeit bei, da die hohe
PermittivitÄat zu einer kleinen RÄuckstellkraft zwischen den Ionen und dem Gitter
und dadurch einer gro¼en Auslenkung unter einem bestimmten Feld fÄuhrt.
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Ein Beispiel fÄur die Anwendung von Dielektrika ist der Plattenkondensator, bei dem
zwei gegenÄuberliegende eben°Äachige Plattenelektroden vom Dielektrikum gefÄullt
werden. Die KapazitÄat eines solchen Kondensators, im Vergleich zur KapazitÄat eines
Kondensators im Vakuum C0, betrÄagt
C = C0"r = "0"r
A
d
; (2.4)
mit der FlÄache A und dem Abstand d zwischen den beiden Plattenelektroden. Die
relative PermittivitÄat "r des Dielektrikums lÄasst sich mit Hilfe der obigen Gleichung
aus der gemessenen KapazitÄat und den geometrischen VerhÄaltnissen bestimmen.
Be¯ndet sich ein FestkÄorper in einem elektrischen Wechselfeld, so ist durch die Be-
wegung der Ladungen eine frequenzabhÄangige Phasenverschiebung zwischen ange-
legtem Feld und der Verschiebungsdichte gegeben. Dies wird durch die EinfÄuhrung
der komplexen relativen PermittivitÄat "r wiedergegeben:
"r = "
0
r + i"
00
r : (2.5)
Der Realteil "
0
r entspricht der Verschiebung der Ladungen unter dem elektrischen
Feld und der ImaginÄarteil "
00
r bezeichnet den dielektrischen Verlust. Um die dielek-
trischen Verluste zu beschreiben, wird im Allgemeinen der verlustbehaftete Ima-
ginÄarteil auf den Realteil normiert:
tan± =
"
00
r
"0r
: (2.6)
FÄur ein Dielektrikum bedeutet "
0
r die GrÄo¼e der im System gespeicherten Energie
und "
00
r zeigt wie dissipativ dieses Material auf das Äau¼ere elektrische Feld reagiert.
HÄangt die relative PermittivitÄat des Dielektrikums vom elektrischen Feld ab, nimmt
z. B. "r bei hoher FeldstÄarke ab, so wird der darauf basierende Kondensator als
steuerbarer Kondensator bezeichnet. Solch ein Kondensator unterscheidet sich von
einem Drehkondensator oder einer KapazitÄatsdiode (engl. Varicap) darin, dass die
Abstimmung der KapazitÄat mit keiner Mechanik oder Variation einer Raumladungs-
zone verknÄupft ist, sondern lediglich durch die VerÄanderung der PermittivitÄat des
Materials realisiert wird. Bariumstrontiumtitanat ist unter anderem ein solches elek-
trisch steuerbares Dielektrikum. Die physikalische Ursache sowie die phÄanomenolo-
gische De¯nition der Steuerbarkeit wird in Abschnitt 2.3.1 vorgestellt.
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2.2. Ferroelektrika
Wenn die Schwerpunkte der positiven und negativen Ladungen einer Elementar-
zelle nicht zusammenfallen, auch ohne sich in einem elektrischen Feld zu be¯nden,
weist die Zelle ein spontanes Dipolmoment auf. Das spontane Dipolmoment der
Elementarzelle ist eine mikroskopische GrÄo¼e und kann in der Regel nicht unmittel-
bar gemessen werden. Was eine makroskopische und messbare GrÄo¼e des Kristalls
reprÄasentiert, ist die spontane Polarisation, die als die Summe der Dipolmomente
aller Elementarzellen pro Volumeneinheit de¯niert ist und deren Richtung durch
das Äau¼ere elektrische Feld neu orientiert werden kann. Die Kristalle, die solch eine
spontane Polarisation aufweisen, werden als Ferroelektrika bezeichnet [27{29].
Das Vorhandensein einer spontanen Polarisation ist eng mit der Symmetrie des
Kristalls verbunden [28]. WÄahrend die Symmetrie der Kristallgitter durch die 230
Raumgruppen beschrieben wird, ist die makroskopische Symmetrie der Kristalle
durch eine der 32 Punktgruppen gekennzeichnet. Davon sind 11 Gruppen zentro-
symmetrisch, was das Vorhandensein einer polaren Achse bei solcher Symmetrie
verhindert. Die anderen 21 Punktgruppen ohne Inversionszentrum, bis auf Punkt-
gruppe 432, bei der die polare Achse durch die hohe Symmetrie nicht mÄoglich ist,
haben eine bzw. mehrere polare Achsen und weisen damit eine PiezoelektrizitÄat
auf. Wird auf solche Kristalle eine mechanische Belastung aufgebracht, so werden
Ober°Äachenladungen erzeugt. Unter den 20 piezoelektrischen Kristallklassen besit-
zen 10 nur eine einzige polare Achse und die resultierende spontane Polarisation ist
temperaturabhÄangig und richtet sich parallel an der polaren Achse aus. Diese Syste-
me werden als Pyroelektrika bezeichnet, da aufgrund der thermischen Ausdehnung
des Gitters sich die Polarisation verÄandert. Ferroelektrika sind nun Pyroelektrika,
deren Polarisation durch das Äau¼ere elektrische Feld zwischen kristallographisch
de¯nierten ZustÄanden umorientiert werden kann.
Neben der nicht-linearen Polarisation mit ihrer feldabhÄangigen PermittivitÄat, die
im letzten Abschnitt vorgestellt sind, besitzen Ferroelektrika eine weitere Beson-
derheit: die spontane Polarisation hÄangt stark von der Temperatur ab und es gibt
einen Phasenumwandlungspunkt, bei dem der ÄUbergang von einer ferroelektrischen
Phase in eine sogenannte paraelektrische Phase erfolgt. Solch eine Phasenumwand-
lung in Ferroelektrika kann phÄanomenologisch durch die Ginzburg-Landau-Theorie
beschrieben werden [4]. Die Temperatur, bei der die Phasenumwandlung geschieht,
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wird wegen der Analogie zum Ferromagnetismus als Curie-Punkt (TC) bezeichnet.
Oberhalb dieser Temperatur wird der Kristall paraelektrisch, mit der charakteristi-
schen feldabhÄangigen Polarisation und PermittivitÄat eines nicht-linearen Dielektri-
kums, wie in Abbildung 2.1 (b) gezeigt. Be¯ndet sich der Kristall bei T < TC in
einer ferroelektrischen Phase, so wird er eine Hysterese sowohl in der Polarisation
als auch in der PermittivitÄat, wie in Abbildung 2.1 (c) dargestellt, aufweisen.
Die Hysterese der Polarisation zeigt die Antwort des Ferroelektrikums auf das elek-
trische Feld in Richtung der ferroelektrischen Achse wÄahrend des Umpolungsprozes-
ses. In einem ungeordneten Ferroelektrikum, wie z. B. einer polykristallinen Kera-
mik, gibt es beim Anfangszustand eine statistische Verteilung der ferroelektrischen
DomÄanen und es liegt makroskopisch keine Polarisation vor. Eine ferroelektrische
DomÄane ist eine Region, in der eine einheitliche Richtung der spontanen Polari-
sation besteht. Die Ausbildung einer solchen Struktur erfolgt, um die Energie des
depolarisierenden Feldes zu minimieren [4, 28]. Durch Anlegen eines elektrischen
Feldes werden die ungeordneten ferroelektrischen DomÄanen ausgerichtet, was durch
die gestrichelte Linie A-B in Abbildung 2.1 angedeutet ist. Die Polarisation steigt
mit der FeldstÄarke bis zu einer SÄattigung am Punkt-B und die Extrapolation von
Punkt-B auf die P-Achse bei E = 0 ergibt die SÄattigungspolarisation Ps. Nach
Entfernen des elektrischen Feldes bleibt die remanente PolarisationPr zurÄuck, wel-
che auf die DomÄanenstruktur zurÄuckzufÄuhren ist. Um die Polarisation wieder aufzu-
heben, wird eine sogenannte KoerzitivfeldstÄarke Ec benÄotigt. Eine weitere Zunahme
der FeldstÄarke fÄuhrt zur SÄattigung in der umgekehrten Richtung.
Die Hysterese der relativen PermittivitÄat eines Kristalls in der ferroelektrischen
Phase besitzt eine symmetrische Kurve mit zwei Maxima bei E = §Em 6= 0, im
Gegensatz zur paraelektrischen Phase, in der sich das einzige Maximum von "r bei
Em = 0 be¯ndet. Solch eine Hysterese bietet, je nach Ausgangszustand (d. h. die
Richtung der spontanen Polarisation), zwei unterschiedliche PermittivitÄaten bei ei-
ner bestimmten FeldstÄarke zwischen null und der SÄattigung. Wenn ein Kondensator
mit solchem Material als Dielektrikum gebaut wird, so wird er zwei unterschiedliche
KapazitÄaten bei einer FeldstÄarke aufweisen kÄonnen. Das Verhalten der Hysterese,
sowohl von der Polarisation als auch von der PermittivitÄat, wird nicht notwendi-
gerweise aber oft als das Kennzeichen der ferroelektrischen Eigenschaft betrachtet.
Allerdings kann eine Hysterese auch andere Ursachen als FerroelektrizitÄat haben.
Ein entsprechendes Beispiel wird in Abschnitt 7.3 beschrieben.
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2.3. Materialien
2.3.1. Bariumstrontiumtitanat
Kristall- und Bandstruktur
Bariumstrontiumtitanat ((Ba,Sr)TiO3, Abk. BST) ist ein Mischkristall aus Stronti-
umtitanat (SrTiO3) und Bariumtitanat (BaTiO3), welche in der Perowskitstruktur
mit der allgemeinen chemischen Formel ABO3 kristallisieren und oft als die proto-
typische Struktur der Ferroelektrika betrachtet werden. In Abbildung 2.2 wird die
Kristallstruktur unter zwei verschiedenen Gesichtspunkten dargestellt. Im ersten
Fall (links) be¯nden sich in den Ecken der Elementarzelle die A-Kationen von Ba
bzw. Sr, wÄahrend das B-Kation von Ti das Zentrum besetzt. Es ist von Sauerstof-
¯onen umgeben, welche die Mitten der WÄurfel°Äachen belegen und ein Oktaeder um
Titan bilden. Im zweiten Fall (rechts) stellt die Zelle ein Netz von Sauersto®okta-
edern dar, die in ihren Ecken miteinander zusammenhÄangen und in deren Zentren
sich die Ti-Kationen be¯nden. Das Zentrum in diesem Netz wird von Ba- bzw.
Sr-Kationen eingenommen.
Ba,Sr
Ti
O
Abbildung 2.2.: Perowskitstruktur von (Ba,Sr)TiO3: A-Kationen besetzen
die Ecken der Elementarzelle (links) oder das Zentrum (rechts), wobei die B-
Kationen von Sauersto±onen umgeben sind. FÄur eine bessere Anschaulichkeit
werden in der zweiten Darstellung nur die Oktaeder illustriert und die Sauerst-
o±onen ausgelassen.
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Wenn die Ionen in der kubischen Perowskitstruktur dicht gepackt sind, sollen die
Ionenradien R aus der Geometrie die Bedingung
RA +RO = ~t
p
2(RB +RO) (2.7)
erfÄullen, wobei ~t der sogenannte Toleranzfaktor zur Kennzeichnung der StabilitÄat
der Perowskitstruktur ist. Der ideal dichten Packung entspricht ~t = 1, wÄahrend bei
~t > 1 der Abstand zwischen B-Ion und Sauersto±on grÄo¼er als RB +RO ist und
das B-Ion sich innerhalb des Sauersto®oktaeder verschieben kann. Bei ~t < 1 gilt
entsprechendes fÄur das A-Ion. Der Toleranzfaktor fÄur SrTiO3 und BaTiO3 ist 0,97
bzw. 1,02 [28].
SrTiO3 zeigt bei Raumtemperatur eine kubische Perowskitstruktur (m¹3m) mit einer
Gitterkonstante von 0,3905 nm [30] und bei 105K einen PhasenÄubergang zu einer
leicht verzerrten Struktur [31]. Da es die Zentrosymmetrie immer hÄalt und keine
relative Verschiebung der Kationen und Anionen aufweist, bleibt es paraelektrisch.
Im Gegensatz dazu besitzt BaTiO3 bei Raumtemperatur eine tetragonale Struktur
(4mm) mit Gitterkonstanten von a = 0; 39945 und c = 0; 40334 nm [32]. BaTiO3
be¯ndet sich bei Raumtemperatur in einer ferroelektrischen Phase, bei der das Ti-
Atom aus dem Zentrum der Einheitszelle entlang der (001)-Richtung verrÄuckt ist.
Der Curie-Punkt von BaTiO3 liegt bei etwa 400K. Oberhalb dieser Temperatur
hat es eine kubische Perowskit-Struktur und wird paraelektrisch. Zudem besitzt
BaTiO3 bei tiefen Temperaturen noch zwei weitere Strukturen { orthorhombisch
von 300 bis 200K und rhomboedrisch bei T . 200K [33], wobei es nur die Richtung
der spontanen Polarisation Äandert und weiterhin ferroelektrisch bleibt.
Die Bandstrukturen von SrTiO3, BaTiO3 und ihrem Mischkristall (Ba,Sr)TiO3 zei-
gen im Grunde genommen keinen gro¼en Unterschied [34]. Das Valenzband besteht
hauptsÄachlich aus O 2p-ZustÄanden, wÄahrend das Leitungsband vorwiegend aus
Ti 3d-ZustÄanden gebildet wird. Die experimentell bestimmte indirekte BandlÄucke
von SrTiO3 betrÄagt 3,25 eV [35], wÄahrend die von BaTiO3 3,2 eV betrÄagt [36].
Keramik und DÄunnschicht
SrTiO3 und BaTiO3 lassen sich Äuber den kompletten Bereich der Zusammenset-
zung zu Ba1¡xSrxTiO3 mischen. Mit steigendem Sr-Anteil kÄonnen die strukturellen
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Abbildung 2.3.: Variation der relativen PermittivitÄat in AbhÄangigkeit der
Temperatur fÄur verschiedene Sr-Anteile der keramischen Proben Ba1¡xSrxTiO3
(links, aus [38]) und Vergleich zwischen der Keramik und DÄunnschicht mit 30%
Sr-Anteil (rechts, aus [39]).
und dielektrischen Eigenschaften von (Ba,Sr)TiO3 kontinuierlich zwischen BaTiO3
und SrTiO3 variiert werden [37, 38]. Die Abbildung 2.3 (links) zeigt die Tempera-
turabhÄangigkeit der relativen PermittivitÄat von BST-Keramiken mit unterschiedli-
chen Ba/Sr-VerhÄaltnissen nach [38]. Mit steigendem Sr-Anteil verschiebt das Ma-
ximum der relativen PermittivitÄat, bei dem die Phasenumwandlung statt¯ndet, zu
tieferen Temperaturen. Durch dieses Verhalten kÄonnen gewÄunschte dielektrische
Eigenschaften der BST-Keramiken durch die gezielte Steuerung der Zusammenset-
zung erhalten werden.
Wenn die Dimension des Materials zu DÄunnschichten Äubergeht, das hei¼t, zum
Submikron- und Nanometerbereich, ist ein signi¯kanter Unterschied zwischen der
Keramik und DÄunnschicht zu sehen, wie Abbildung 2.3 (rechts) zeigt [39]. Im Ver-
gleich mit BST-Keramiken, ist die relative PermittivitÄat der DÄunnschichten wesent-
lich geringer und die TemperaturabhÄangigkeit weist kein scharfes Maximum auf.
Ein Serienkondensator-Modell mit einer gestÄorten Grenz°Äachenschicht, der soge-
nannte
"
dead layer\, der eine viel geringere relative PermittivitÄat haben sollte, wur-
de als die ErklÄarung der verminderten dielektrischen Eigenschaften der DÄunnschich-
ten vorgeschlagen [40{42]. Der Ursprung dieser Grenz°Äachenschicht ist jedoch noch
umstritten. Extrinsische E®ekte, wie z. B. die Gitterspannung zwischen Substrat
und Schicht [43{45] und Schicht-Nicht-StÄochiometrie [42], werden als die Ursachen
der Ausbildung einer Grenz°Äachenschicht betrachtet. Solche gestÄorten ÄUbergangsre-
12
2.3. Materialien
gionen sind allerdings nicht nur makroskopisch an der Schicht/Substrat-Grenz°Äache
zu erwarten, sondern auch mikroskopisch an den Korngrenzen [46, 47]. Da die
Korngrenzen aufgrund der kleineren KorngrÄo¼en eine wesentlich wichtigere Rolle in
DÄunnschichten als in Keramiken spielen, weichen die dielektrischen Eigenschaften
der DÄunnschichten stark ab. Durch IonenstrahlÄatzen aus Einkristallen gewonnene
BaTiO3-DÄunnschichten, die nahezu frei von Defekten, Korngrenzen und Gitterspan-
nungen sind, zeigten Äahnliche Eigenschaften wie die BaTiO3-Keramiken [48, 49].
Dieses Ergebnis weist darauf hin, dass die dielektrische Eigenschaft der DÄunnschicht
unmittelbar von der chemischen und strukturellen Eigenschaft abhÄangt.
Das Vorhandensein von
"
dead layer\ ist jedoch nicht ausschlie¼lich auf die extrin-
sischen E®ekte zurÄuckzufÄuhren. Theoretische Untersuchungen deuten darauf hin,
dass die StÄorung der Dipol-Dipol-Wechselwirkung an der Grenz°Äache [50, 51] und
unvollstÄandige elektronische Abschirmung der metallischen Elektroden [41, 52, 53]
zu einer intrinsischen ÄUbergangsregion mit geringen PermittivitÄaten fÄuhren kÄonnen.
Weitere intrinsische E®ekte, wie z. B. die StÄorung der Gitterschwingung aufgrund
der sinkenden Dimension [54, 55], sollen auch berÄucksichtigt werden.
Trotz der verminderten relativen PermittivitÄat ist die abgeschwÄachte Temperatu-
rabhÄangigkeit von BST-DÄunnschichten technisch gesehen nicht immer ein Nach-
teil, insbesondere fÄur Mikrowellenkomponenten, die in der Regel in einer para-
elektrischen Phase arbeiten sollen. Die BST-DÄunnschichten zeigen keinen rasanten
ferroelektrisch-paraelektrisch-PhasenÄubergang und dadurch keine eindeutige Hyste-
rese. Demzufolge kÄonnen stabilere dielektrische Eigenschaften auf einem breiteren
Temperaturbereich erreicht werden.
Steuerbarkeit und Verlust
Die Steuerbarkeit ¿ der relativen PermittivitÄat eines hysteresefreien Dielektrikums
(Abbildung 2.1 (b)) ist als der Unterschied der unter einer anliegenden elektrischen
FeldstÄarke gesteuerten PermittivitÄat "(E) (Äaquivalent mit der KapazitÄat C eines
das Dielektrikum beinhaltenden Kondensators) in Bezug auf die ungesteuerte Per-
mittivitÄat "(0) de¯niert:
¿ =
"(0)¡ "(E)
"(0)
=
C(0)¡ C(E)
C(0)
: (2.8)
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Abbildung 2.4.: KapazitÄat-Spannungs-Kennlinie eines Ba0;6Sr0;4TiO3-DÄunn-
schichtkondensators. Die Steuerbarkeit ist als die Di®erenz zwischen der unge-
steuerten bzw. maximalen und der gesteuerten relativen PermittivitÄat (oder Ka-
pazitÄat) normiert auf die ungesteuerten bzw. maximalen relativen PermittivitÄat
(oder KapazitÄat) de¯niert.
Eine typische experimentelle Kennlinie der Steuerbarkeit eines BST-DÄunnschicht-
kondensators ist in Abbildung 2.4 illustriert. Die relative PermittivitÄat wird mit
dem Modell einer Parallelplattenstruktur nach Gleichung 2.4 berechnet. Hierbei ist
die ungesteuerte PermittivitÄat "(0) gleich der maximalen PermittivitÄat "max. Dies
gilt jedoch nicht fÄur ein Dielektrikum mit einer Hysterese (Abbildung 2.1 (c)), bei
dem "max bei einer bestimmten FeldstÄarke E
0 erreicht wird. FÄur solch ein Dielektri-
kum kann die Steuerbarkeit ¿
0
wie folgt angegeben werden:
¿
0
=
"max(E
0
)¡ "(E)
"max(E
0)
=
Cmax(E
0
)¡ C(E)
Cmax(E
0)
: (2.9)
Die physikalische Ursache der gro¼en Steuerbarkeit der Perowskite lÄasst sich auf die
Phononen der ionischen Kristallstruktur zurÄuck fÄuhren. Die entgegengesetzt gelade-
nen Ionen kÄonnen gegeneinander schwingen und erzeugen dadurch lokale spontane
Dipolmomente. Solche Gitterschwingungen zeigen eine starke Kopplung mit elektro-
magnetischen Wellen und werden als optische Phononen bezeichnet. Zudem werden
sie nach dem VerhÄaltnis zwischen der Auslenkung u und dem Ausbreitungsvektor
q dem longitudinal optischen (LO, u k q) bzw. transversal optischen (TO, u ? q)
Zweig zugeordnet [26].
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(a) (b) (c)
Abbildung 2.5.: Darstellung der transversal optischen Phononen in SrTiO3:
Schwingung der linearen O2¡-Ti4+-O2¡-Kette bei zirka 540 cm¡1 (a), Schwin-
gung der Ti4+- und O2¡-Ionen gegen das Sr-Untergitter bei zirka 180 cm¡1 (b)
und Schwingung des Sauersto®oktaeders gegen die Untergitter der positiv gela-
denen Ionen bei zirka 87 cm¡1 (c). (nach [4])
Lyddane, Sachs und Teller brachten 1941 die Resonanzfrequenz des TO- und LO-
Phonons mit der statischen und optischen relativen PermittivitÄat ("r;s und "r;1) in
Zusammenhang [56]:
"r;s
"r;1
=
!2LO
!2TO
: (2.10)
Dieses VerhÄaltnis ist als Lyddane-Sachs-Teller (LST)-Relation bekannt und steht im
Zusammenhang mit der elektrischen FeldabhÄangigkeit der relativen PermittivitÄat.
In einer Perowskit-Struktur, wie z. B. SrTiO3 in Abbildung 2.5 dargestellt, entste-
hen drei verschiedene transversal optische Phononen im Infrarot-WellenlÄangenbe-
reich, die eng mit den Gitterschwingungen der Gitterstruktur verknÄupft sind: (1)
TO 1, die O2¡-Ionen bilden eine lineare Kette mit den Ti4+-Ionen und deren Schwin-
gung ¯ndet bei der hÄochsten Frequenz (kn ¼ 540 cm¡1 ! E = 6; 695 £ 10¡2 eV)
statt; (2) TO 2, das Sauersto®oktaeder zusammen mit dem Ti4+-Ion schwingt ge-
gen das Untergitter aus Sr2+-Ionen bei der mittleren Frequenz (kn ¼ 180 cm¡1
! E = 2; 232 £ 10¡2 eV); (3) TO 3, alle negativ geladenen Ionen schwingen
gegen alle positiv geladenen Ionen, das hei¼t, das Sauersto®oktaeder gegen die Un-
tergitter aus Sr2+- und Ti4+-Ionen, bei der niedrigsten Frequenz (kn ¼ 87 cm¡1
! E = 1; 079£ 10¡2 eV).
Wenn die Schwingung der positiven und negativen Ionen als ein (un)harmonischer
Oszillator betrachtet wird, hÄangt die RÄuckstellkraft mit der Resonanzfrequenz zu-
sammen. Je niedriger die Resonanzfrequenz ist, desto kleiner ist die RÄuckstellkraft
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und
"
weicher\ ist der Oszillator. Im Falle des letzten transversal optischen Phon-
ons TO 3 ist die Resonanzfrequenz am niedrigsten und deshalb wird dies als soge-
nannter
"
soft mode\ bezeichnet. Mit steigendem anliegenden elektrischen Feld wird
die RÄuckstellkraft der Oszillation immer stÄarker, was zu einer erhÄohten Resonanz-
frequenz !TO und demzufolge einer erniedrigten statischen relativen PermittitÄat
"r;s fÄuhrt. Dieser E®ekt hei¼t auf Englisch "
soft mode hardening\ und ist fÄur die
Steuerbarkeit der relativen PermittivitÄat von Perowskiten verantwortlich [57]. Die
longitudinal optischen Phononen weisen deutlich hÄohere Resonanzfrequenzen als
die transversal optischen Phononen auf und lassen sich deshalb durch Anlegen ei-
nes elektrischen Feldes wenig beein°ussen [58]. Eine ausfÄuhrliche mathematische
Behandlung der Steuerbarkeit wurde von Vendik et al. in [59, 60] berichtet.
Die Verluste eines BST-Kondensators unterscheiden sich zwischen intrinsischen Ver-
lusten des Materials und extrinsischen Verlusten des Bauteils. Die fundamentale
Ursache der intrinsischen Verluste ist die Wechselwirkung zwischen den elektro-
magnetischen Wellen und den Phononen des Materials. Ein Teil der Energie ~!
der propagierenden elektromagnetischen Wellen wird durch die Kollision mit der
Gitterschwingung entzogen und zu WÄarme umgewandelt. Dazu gehÄoren, je nach-
dem wie viele Phononen beteiligt sind, der Drei-Quanten-Mechanismus [61, 62] und
Vier-Quanten-Mechanismus [63, 64]. Die dadurch verursachten Verluste steigen mit
zunehmender relativer PermittivitÄat an. Zudem wird im Falle der verlorenen Zentro-
symmetrie durch Anlegen eines elektrischen Feldes eine ÄAnderung der Phononenfre-
quenz und demzufolge eine Relaxation der Phononenverteilungsfunktion auftreten.
Die Verluste dieses Mechanismus hei¼en Quasi-Debye-Verluste [62, 65]. Alle drei
Mechanismen addieren sich zu den intrinsischen Verlusten des Materials.
Neben den obigen fundamentalen Mechanismen treten noch zusÄatzliche intrinsische
Verluste aufgrund der MaterialqualitÄat auf. Die Bewegung der geladenen Defekte
(z. B. Sauersto²eerstellen) durch das anliegende elektrische Feld fÄuhrt zur Anre-
gung von akustischen Wellen und trÄagt zu den Verlusten bei [66]. Das Wechsel-
spiel zwischen verschiedenen intrinsischen Mechanismen hÄangt von der StÄarke des
DC-Steuerfeldes und der Frequenz der elektromagnetischen Wellen ab und unter
gewissen Bedingungen kann eins davon dominierend sein.
Au¼er dem Dielektrikum besteht ein BST-Kondensator noch aus Elektroden und
den Grenz°Äachen dazwischen, welche zu den extrinsischen Verlusten fÄuhren. Diese
tragen zusammen mit den intrinsischen zu den gesamten Bauteilverlusten bei. Bei
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niedrigen Frequenzen bis zu einigen 10MHz dominieren die extrinsischen Verluste,
die durch LeckstrÄome vom DC-Steuerfeld verursacht werden. Solche E®ekte sind
besonders in DÄunnschichtkondensatoren zu beobachten, denn die LeckstrÄome in
DÄunnschichten hÄangen vorwiegend von den Dielektrikum/Elektrode-Grenz°Äachen
ab. Bis hin in den Mikrowellenbereich sollen die LeckstrÄome immer noch eine Rol-
le spielen, wobei die metallischen Verluste von den Elektroden jedoch Äuberwiegen
kÄonnen (siehe Kapitel 7). Um die Bauteilverluste des BST-Kondensators zu senken,
mÄussen daher Verbesserungen der Schicht, der Grenz°Äache sowie des Elektroden-
materials berÄucksichtigt werden.
FÄur den Einsatz von steuerbaren Kondensatoren als Mikrowellenkomponenten sind
einerseits eine hohe Steuerbarkeit und andererseits ein geringer Verlust unerlÄasslich.
Um verschiedene Bauteile bezÄuglich ihrer dielektrischen Eigenschaften miteinander
vergleichen zu kÄonnen, dient der QualitÄatsfaktor (engl. ¯gure of merit) ´ in dieser
Arbeit als ein Ma¼stab, welcher aus der Multiplikation von der Steuerbarkeit und
dem durchschnittlichen GÄutefaktor fÄur eine bestimmte FeldstÄarke entsteht:
´(E) = ¿(E) ~Q(E): (2.11)
2.3.2. Aluminiumoxid
Aluminiumoxid (Al2O3) ist die Sauersto®verbindung des Elements Aluminium und
ein typischer Isolator mit einer BandlÄucke von 8,8 eV [67]. Es entsteht im Allgemei-
nen in zwei kristallinen Formen { das rhomboedrische ®-Al2O3 und das kubische
°-Al2O3, mineralogisch als Tonerde und Korund (Saphir) bezeichnet. Die Dehydra-
tion des Ausgangssto®s Bauxit (Al2O3¢2H2O) bei der Temperatur unter 1.000 ±C
fÄuhrt zu °-Al2O3, welches Äuber 1.000
±C zu ®-Al2O3 konvertiert. Die Umwandlung
ist nicht umkehrbar und das polymorphe ®-Al2O3 bleibt bis zu seinem Schmelz-
punkt von 2.050 ±C stabil [68].
Aluminiumoxid bietet als Elektrokeramik viele gute Eigenschaften fÄur technische
Anwendungen. Es gehÄort zu den hÄartesten Materialien [69] und weist eine hohe ther-
mische LeitfÄahigkeit von etwa 40Wm¡1K¡1 sowie einen hohen spezi¯schen Wider-
stand bis zu 1013­m auf [68]. Mit seiner vergleichbar hohen relativen PermittivitÄat
("r ¼ 8¡10) und geringen dielektrischen Verlusten (tan ± < 10¡3) eignet sich Al2O3
fÄur die Anwendungen als Hochspannungs- und Mikrowellenkomponente [68].
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ÄAhnlich wie die Keramik, be¯ndet sich auch die Al2O3-DÄunnschicht in vielen Be-
reichen im Einsatz, wie z. B. als Korrosionsschutzschicht [70, 71] oder als Gate-
Oxid fÄur die CMOS-Technologie [72{74]. Mittels verschiedener Methoden kÄonnen
Al2O3-DÄunnschichten abgeschieden werden. Dazu gehÄoren physikalische Gaspha-
senabscheidung (z. B. KatodenzerstÄaubung [75]), Sol-Gel-Prozess [76], Ionenstrahl-
gestÄutzte Deposition (engl. ion beam assisted deposition) [70] und chemische Gas-
phasenabscheidung (z. B. MOCVD [77] und ALD [78]).
2.3.3. Zinn-dotiertes Indiumoxid
Zinn-dotiertes Indiumoxid (In2O3:Sn, Abk. ITO) ist ein transparentes leitfÄahiges
Material, das sowohl in Photovoltaik [25] und organischen Leuchtdioden [23], als
auch fÄur die wÄarmere°ektierende Beschichtung [79], eingesetzt wird. Es kann in zwei
verschiedenen Modi¯kationen kristallisieren, in einer kubischen Bixbyit-Struktur
(Ia¹3, a = 10; 117ºA) [80] und in einer rhomboedrischen Korund-Struktur (R¹3c,
a = 5; 487ºA und c = 14; 51ºA) [81]. Bei der Korund-Struktur handelt es sich in
der Regel um eine Hochdruck- und Hochtemperatur-Phase, die fÄur die Anwendung
als Sensoren eingesetzt werden kann [82]. Die Bixbyit-Struktur hat zwei kristal-
lographisch unterschiedliche Kation-PlÄatze von Indium bzw. Zinn, wÄahrend die
Sauersto®-Anionen alle auf Äaquivalenten Gitterpositionen sitzen. Die Kation-PlÄatze
besitzen eine 6-fache Koordination, die Anion-PlÄatze hingegen eine 4-fache [80].
Undotiertes Indiumoxid ist ein n-Typ-Halbleiter, dessen freie Elektronen auf intrin-
sischen Donatoren, nÄamlich Sauersto²eerstellen V²²O :
2InIn + 3OO ! 2InIn + 3V²²O + 6e
0
+ 3=2O2(g); (2.12)
oder interstitielle Indiumatome In²²²i :
2InIn + 3OO ! 2In²²²i + 3VO + 6e
0
+ 3=2O2(g); (2.13)
zurÄuckgefÄuhrt werden kÄonnen [83, 84]. Hierbei deuten InIn und OO die neutralen
Indium- und Sauersto®atome bei den regulÄaren PlÄatzen an, wÄahrend VO und V
²²
O
die neutralen bzw. doppelt ionisierten Sauersto²eerstellen bezeichnen.
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Die LeitfÄahigkeit von In2O3 kann durch eine Dotierung mit Zinn erhÄoht werden, die
die Indiumatome substituieren (SnIn). Dabei bietet das Sn-Kation (Sn
4+) ein Va-
lenzelektron mehr als das In-Kation (In3+), das schlie¼lich zur Elektronen-Leitung
fÄuhrt. Bei hinreichend hoher Zinn-Konzentration wird die LadungstrÄagerkonzen-
tration hauptsÄachlich durch die Zinn-Dotierung bestimmt, wobei die Ausbildung
von neutralen (2SnInOi)
x-Komplexen eine weitere Zunahme von freien Elektronen
verhindert [85]. Frank und KÄostlin untersuchten die elektrische Eigenschaft des
ITO in AbhÄangigkeit der Zinn-Dotierung von 1 bis 20 at.% und erreichten eine
maximale LadungstrÄagerkonzentration von 1; 5 ¢ 1021 cm¡3 und LeitfÄahigkeit von
1; 3 ¢ 106­¡1m¡1 bei einer Zinn-Dotierung von 9 at.% [86]. Die nachtrÄaglichen Gas-
behandlungen zeigten, dass bei einer bestimmten Zinn-Konzentration die Konzen-
tration und MobilitÄat der LadungstrÄager unter oxidierenden Bedingungen, aufgrund
der Kompensation von Dotieratomen durch Sauersto® abnehmen. Die beiden Pa-
rameter kÄonnen durch eine angemessene reduzierende Behandlung wieder erhÄoht
werden. Diese besondere Eigenschaft von ITO bietet die MÄoglichkeit, gewÄunsch-
te elektrische Eigenschaften durch eine gezielte Manipulation der Zinn-Dotierung
sowie des Sauersto®partialdrucks anzupassen.
2.3.4. Platin
Platin (Pt) ist eins der acht klassischen Edelmetalle, die nicht nur kostbar sind,
sondern auch ausgezeichnete Eigenschaften bieten { sie sind weich, dehnbar und
korrosionsbestÄandig. Es gibt eine Vielzahl von Einsatzgebieten fÄur Platin, unter
anderem als Thermoelement oder Katalysator. Als Material zum elektrischen Kon-
takt wird Platin auch hÄau¯g verwendet, wenn eine hohe thermische und chemische
StabilitÄat sowie eine inerte Grenz°Äache wÄahrend des Prozesses erforderlich sind.
Platin besitzt eine kubisch-°Äachenzentrierte (engl. face-centered cubic, Abk. fcc)
Kristallstruktur mit einem Atomabstand von 0,1387 nm [87]. Im Vergleich mit an-
deren Metallen, weist Platin eine relativ hohe Austrittsarbeit von 5,7 eV [88] auf
(Tabelle 2.1), was im Prinzip fÄur die Ausbildung einer hohen Schottky-Barriere an
der Metall/n-Halbleiter-Grenz°Äache fÄur die Elektronen-Injektion bevorzugt wird
(siehe Abschnitt 2.4) [89, 90]. Ein Nachteil fÄur Platin als Elektrodenmaterial, neben
seinem hohen Preis, ist die relativ niedrige elektrische LeitfÄahigkeit, insbesondere
19
2. Grundlagen
bei Mikrowellenfrequenzen, wo der Widerstand der Elektroden zu erheblichen me-
tallischen Verlusten fÄuhren wird. Die ErhÄohung der Schichtdicke von Pt-Elektroden
kann eine Verbesserung der Verluste erreichen [91, 92], ist allerdings technisch und
wirtschaftlich nicht immer durchfÄuhrbar. Die Abscheidung der Pt-Schicht im ¹m-
Bereich fÄuhrt nicht nur zu hohem Zeitaufwand und Betriebskosten, sondern auch
zu mehreren technischen Problemen wie Ausbildung von Erhebungen und Delami-
nierung [93, 94].
Tabelle 2.1.: Austrittsarbeiten Á [88] und elektrische LeitfÄahigkeiten ¾ bei
Raumtemperatur [87] einiger Äublicher Metalle.
Metall Á [eV] ¾ [­¡1m¡1]
Silber fcc (111) 4,74 6; 8 ¢ 107
fcc (100) 4,64
fcc (110) 4,52
Kupfer fcc (111) 4,94 6; 0 ¢ 107
fcc (100) 4,59
fcc (110) 4,48
Gold fcc (111) 5,31 4; 3 ¢ 107
fcc (100) 5,47
fcc (110) 5,40
Aluminium fcc (111) 4,24 3; 8 ¢ 107
Platin fcc (111) 5,70 0; 9 ¢ 107
Trotz einiger Nachteile bleibt das Platin, zumindest fÄur die untere Elektrode, einer
der wenigen Kandidaten zur Metallisierung der BST-DÄunnschichtkondensatoren,
aufgrund seiner hervorragenden BestÄandigkeit gegen die notwendigen hohen Sub-
strattemperaturen und Sauersto®gehalte wÄahrend der BST-Deposition. Die Suche
nach anderen Elektrodenmaterialien bzw. Passivierungsschichten zwischen Elektro-
den und der BST-Schicht, um die Kosten und metallischen Verluste zu reduzieren,
ist jedoch von gro¼em technologischem Interesse [95, 96].
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2.4. Barrierenbildung an der Metall/Halbleiter-Grenz°Äache
Wenn ein Metall mit einem Halbleiter in Kontakt gebracht wird, bildet sich ei-
ne Energiebarriere an der Grenz°Äache. Diese Barriere kann den Transport der
LadungstrÄager stark behindern und dient als ein Kennwert der Metall/Halbleiter-
Grenz°Äache. Das Modell, das eine ideale Situation beschreibt, wurde von Schottky
1939 eingebracht [97] und wird oft als Schottky-Barriere bezeichnet.
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Abbildung 2.6.: Barrierenbildung an einer Metall/n-Halbleiter-Grenz°Äache
nach Schottky-Modell: vor Kontakt (a), Angleichung von Ferminiveau EF (b)
und Angleichung von Vakuumniveau EVak: (c). Die BarrierenhÄohe ©B;n fÄur Elek-
tronen ergibt sich aus der Di®erenz der Elektrona±nitÄaten Â (©B;p fÄur LÄocher
ergibt sich aus der Di®erenz der Ionisierungsenergie IP). Die Bandverbiegung
bezeichnet eVd und ergibt sich aus der Di®erenz der Austrittsarbeiten Á. Die
AbkÄurzung HL und M stehen fÄur Halbleiter und Metall.
Die Barrierenbildung nach dem Schottky-Modell ist in Abbildung 2.6 dargestellt.
Hierzu werden die Ober°Äachenpotentiale von Halbleitern und Metallen betrach-
tet, welche in Abbildung 2.6 (a) skizziert sind. Die Austrittsarbeit Á ist durch
den Abstand des Ferminiveaus EF vom Vakuumniveau EVak: gegeben. Die Elek-
tronena±nitÄat Â reprÄasentiert die Energiedi®erenz zwischen Vakuumniveau und
Leitungsbandminimum EL, wÄahrend der Abstand zwischen Vakuumniveau und Va-
lenzbandmaximum EV als Ionisierungsenergie IP bezeichnet wird. Die BandlÄucke
Eg des Halbleiters entspricht der Di®erenz zwischen ÂHL und IP;HL. FÄur Metalle
sind die drei GrÄo¼en gleich, da sie keine BandlÄucke aufweisen.
Wenn die Austrittsarbeit des Metalls grÄo¼er als die des Halbleiters ist, dann °ie¼en
bei der Kontaktbildung Elektronen vom Halbleiter in das Metall und die Fermini-
veaus gleichen sich an (Abbildung 2.6 (b)). Der Transfer der Elektronen fÄuhrt zur
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Ionisierung der Dotieratome in der NÄahe der Grenz°Äache und damit zur Ausbildung
einer Raumladungszone mit einer Breite w. Die Bandverbiegung (eVd) kompensiert
den Unterschied in der Austrittsarbeit und fÄuhrt zur Angleichung der Vakuum-
niveaus (Abbildung 2.6 (c)). Die BarrierenhÄohe ©B;n fÄur Elektronen, die als der
Abstand EL ¡EF an der Grenz°Äache de¯niert ist, ergibt sich aus der Di®erenz der
Elektronena±nitÄaten Â
©B;n = ÁM ¡ ÂHL = ÂM ¡ ÂHL; (2.14)
wÄahrend die BarrierenhÄohe ©B;p fÄur LÄocher (EF¡EV an der Grenz°Äache), die hier
nicht gezeigt wird, sich aus der Di®erenz der Ionisierungsenergien IP ergibt
©B;p = IP;HL ¡ ÁM = IP;HL ¡ IP;M: (2.15)
Wenn die Austrittsarbeit des Metalls kleiner als die Elektronena±nitÄat bzw. grÄo¼er
als die Ionisierungsenergie ist, dann ist die BarrierenhÄohe nach dem Schottky-
Modell im Wesentlichen durch die GrÄo¼e der BandlÄucke gegeben. Liegt die Aus-
trittsarbeit des Metalls dazwischen, so sollten die BarrierenhÄohen entsprechend
Gleichung 2.14 bzw. 2.15 linear mit ÁM variieren. Dies wird durch einen Grenz-
°Äachenindex S, welcher die Steigung in der Auftragung der BarrierenhÄohe gegen
die Austrittsarbeit des Metalls ist, bezeichnet. FÄur das Schottky-Modell ist S = 1
(Schottky-Limit).
Das Schottky-Modell, oft auch als Elektronena±nitÄatsregel bekannt, ist jedoch nicht
anwendbar fÄur eine Vorhersage der BarrierenhÄohe an Metall/Halbleiter-Grenz°Äa-
chen. In der Tat zeigen viele kovalent gebundene Halbleiter, wie z. B. Si, Ge und
GaAs, eine deutlich geringere Variation der BarrierenhÄohe mit der Austrittsarbeit
des Metalls im Vergleich zum Schottky-Limit [98]. Daher ist der Grenz°Äachenindex
nur wenig grÄo¼er als null und das Ferminiveau an der Grenz°Äache solcher Halbleiter
liegt fast immer bei der gleichen Energie. Dieses Verhalten wird als Fermi-level pin-
ning bezeichnet. Das Fermi-level pinning wird durch elektronische ZustÄande an der
Grenz°Äache verursacht. Um deren Ein°uss zu erklÄaren, soll zunÄachst eine Halbleiter-
Ober°Äache mit Ober°ÄachenzustÄanden betrachtet werden. Die Ober°ÄachenzustÄande
kÄonnen ursÄachlich durch nicht abgesÄattigte chemische Bindungen an der Ober°Äache
bedingt sein und weisen eine allgemeine Energieverteilung in der BandlÄucke auf.
Wenn die Ober°ÄachenzustÄande bis zu einem bestimmten Niveau, dem sogenannten
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Abbildung 2.7.: Links: Verlauf der EnergiebÄander eines n-dotierten Halblei-
ters mit geladenen Ober°ÄachenzustÄanden. Die positive Ladung in der Raumla-
dungszone ~QRLZ wird durch die negative Ladung an der Ober°Äache des Halb-
leiters ~QOF kompensiert, welche durch eine Lage des Ferminiveaus von ¢ ober-
halb des LadungsneutralitÄatsniveaus ECNL bedingt ist. Rechts: Darstellung der
Metall/Halbleiter-Grenz°Äache nach dem Modell von Cowley und Sze [99]. Das
Metall wird durch eine Schicht vom Halbleiter getrennt, in der sich die Grenz-
°ÄachenzustÄande be¯nden. Die zur Berechnung der BarrierenhÄohe notwendigen
GrÄo¼en sind in dem Diagramm gegeben.
LadungsneutralitÄatsniveau (engl. charge neutrality level, ECNL) befÄullt sind, trÄagt
die Ober°Äache weder eine positive noch eine negative Ladung. Liegt das Fermini-
veau des Halbleiters nicht bei der Lage des LadungsneutralitÄatsniveaus, trÄagt die
Ober°Äache eine negative (EF > ECNL) oder positive (EF < ECNL) Ladung. Diese
kann durch eine entgegengesetzte Raumladung, verursacht durch eine Bandverbie-
gung, kompensiert werden, wie in Abbildung 2.7 (links) dargestellt, so dass die
LadungsneutrÄalitÄat
~QRLZ + ~QOF = 0; (2.16)
erfÄullt ist. Hierbei sind ~QRLZ und ~QOF die Ladungen der Raumladungszone bzw.
Ober°ÄachenzustÄande.
Ab einer gewissen Konzentration von Ober°ÄachenzustÄanden stimmt das Fermini-
veau an der Ober°Äache mit dem LadungsneutralitÄatsniveau nahezu Äuberein. Das
bedeutet, dass das Ferminiveau an der Ober°Äache nicht mehr von der Dotierung
abhÄangt und immer bei derselben Lage an der Ober°Äache liegt.
Analog zu den Ober°ÄachenzustÄanden kÄonnen auch an der Grenz°Äache elektronische
Niveaus in der BandlÄucke aufgrund der Ankopplung der Wellenfunktion des Metalls
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an die des Halbleiters existieren. Durch die metallinduzierten Grenz°ÄachenzustÄande
(engl. metal induced gap states, Abk. MIGS) [100] variiert die BarrierenhÄohe kaum
mit der Austrittsarbeit des Metalls und demzufolge ist der Grenz°Äachenindex S
nahezu null (Bardeen-Limit). Je nach der Konzentration der Ober°Äachen- bzw.
Grenz°ÄachenzustÄande, nÄahern sich die kovalent gebundenen Kristalle wie Si und
GaAs dem Bardeen-Limit, wÄahrend sich die ionischen Kristalle wie NaCl und ZnO
in der NÄahe vom Schottky-Limit be¯nden [101].
Cowley und Sze prÄasentierten 1965 ein empirisches Modell, mit dem die Barrie-
renhÄohe an der Metall/Halbleiter-Grenz°Äache in AbhÄangigkeit der Grenz°Äachenzu-
standsdichte berechnet werden kann [99]. Wie Abbildung 2.7 (rechts) zeigt, wird bei
diesem Modell angenommen, dass die Grenz°ÄachenzustÄande durch eine isolierende
Schicht mit einer Dicke di und einer relativen PermittivitÄat "i vom Metall getrennt
sind. Unter LadungsneutralitÄat gilt
~QRLZ + ~QGF + ~QM = 0; (2.17)
wobei ~QM die Ober°Äachenladung des Metalls ist. Die BarrierenhÄohe ergibt sich nach
Cowley und Sze aus
©B;n = c2(ÁM ¡ ÂHL) + (1¡ c2)(Eg ¡ ÁCNL)
+
(
c1c
2
2
2
¡ c3=22
·
c1(ÁM ¡ ÂHL) + (1¡ c2)c1
c2
(Eg ¡ ÁCNL)¡ c1
c2
» +
c21c2
4
¸1=2)
;
(2.18)
mit ÁCNL dem Abstand zwischen LadungsneutralitÄatsniveau und Valenzbandmaxi-
mum, q» dem Abstand zwischen Ferminiveau und Leitungsbandminimum im Inne-
ren des Halbleiters und c1, c2 wie folgt
c1 =
2q"HL"0NDd
2
i
("i"0)2
; (2.19)
c2 =
"i"0
"i"0 + qdiNGF
: (2.20)
Hierbei sind ND und "HL die LadungstrÄagerkonzentration und relative Permitti-
vitÄat des Halbleiters und NGF die Dichte der Grenz°ÄachenzustÄande. Der Term in
den geschweiften Klammern ist im Allgemeinen vernachlÄassigbar und die Konstante
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c2 entspricht dem Grenz°Äachenindex S. FÄur eine kleine Dichte von Grenz°Äachen-
zustÄanden nimmt c2 einen Wert von 1 an, wobei der erste Teil von Gleichung 2.18
zum Schottky-Limit mit ©B;n ¼ ÁM ¡ ÂHL vereinfacht. Im Gegensatz dazu, nimmt
c2 einen Wert von 0 fÄur eine hohe Dichte von Grenz°ÄachenzustÄanden an. Dann fÄuhrt
Gleichung 2.18 zu ©B;n ¼ Eg ¡ ÁCNL und es gilt das Fermi-level pinning.
Obwohl das Schottky-Modell die BarrierenhÄohen fÄur die meisten FÄalle nicht ganz
richtig vorhersagen kann, kommt diesem Modell trotzdem wichtige Bedeutung zu.
Oft sind keine anderen Werte zur Vorhersage der BarrierenhÄohen verfÄugbar, sodass
hÄau¯g auf die Elektronena±nitÄatsregel fÄur eine erste grobe AbschÄatzung zurÄuckge-
gri®en wird. Andererseits kÄonnen auch die Berechnungen der BarrierenhÄohen mit
BerÄucksichtigung der Grenz°ÄachenzustÄande nicht immer eine zuverlÄassigere Voraus-
sage fÄur alle Bandanpassungen liefern, da der Grad des Pinnings nicht bekannt ist.
Letztendlich sind die Werte vorzugsweise experimentell zu bestimmen, um zu sehen
ob eine gute ÄUbereinstimmung von Theorie und Experiment existiert.
2.5. Transportmechanismen in DÄunnschichten
Obwohl eine elektrische LeitfÄahigkeit in Kondensatoren in der Regel nicht erwÄunscht
ist, sind in der Praxis die dielektrischen Materialien (z. B. BST oder PZT), im Be-
sonderen in DÄunnschichtform, nie ein idealer Isolator. Der Ladungstransport in
solchen Materialien hÄangt von der Volumen- sowie Grenz°Äacheneigenschaft ab. Die
LadungstrÄager mÄussen zuerst von Elektroden in die DÄunnschicht injiziert und dann
im Volumen transportiert werden. Beide Teilschritte sind wesentlich fÄur den gesam-
ten Ladungstransport, wobei die GrÄo¼e des Leckstroms oft entweder durch den einen
oder den anderen Mechanismus begrenzt wird. FÄur die Injektion der LadungstrÄager
spielt die Grenz°Äache die entscheidende Rolle, in erster Linie die BarrierenhÄohe an
der Grenz°Äache. Weitere Faktoren, wie zum Beispiel MobilitÄat der LadungstrÄager,
Zustandsdichte und PermittivitÄat, mÄussen ebenfalls berÄucksichtigt werden.
Die Modellierung des Transportmechanismus von LadungstrÄagern ist ein wichti-
ges Thema fÄur DÄunnschichtbauteile. Die hÄau¯gsten in DÄunnschichten beobachteten
Mechanismen werden in diesem Abschnitt zusammengefasst. Soweit nicht explizit
angegeben, sind die Beschreibung den Referenzen [102{104] entnommen.
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Abbildung 2.8.: Schematische Darstellung der Transportmechanismen fÄur ther-
mionische Emission (a), Fowler-Nordheim-Tunneln (b), direktes Tunneln (c),
Poole-Frenkel-Emission (d) und raumladungsbegrenzten Strom (e). Hier wird
exemplarisch nur der Transport von Elektronen (Punkte) dargestellt.
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2.5.1. Schottky-thermionische-Emission
Schottky-thermionische-Emission ist eine der meist beobachteten Mechanismen fÄur
die LadungstrÄagerinjektion in oxidischen DÄunnschichten mit Perowskitstruktur. Das
Modell besteht aus zwei BeitrÄagen, das hei¼t, thermionischer Emission der Ladungs-
trÄagern Äuber die Schottky-Barriere und Verringerung der Schottky-Barriere durch
die Bildkraft (engl. image force lowering), wie in Abbildung 2.8 (a) bzw. 2.9 (a)
dargestellt. Die Stromdichte J kann durch die Richardson-Schottky-Gleichung be-
schrieben werden,
J = A¤T 2exp
µ
¡©B ¡¢©
kT
¶
; A¤ = 4¼qm¤k2=h3: (2.21)
Hierbei sind A¤ die e®ektive Richardson-Konstante, T die Temperatur, ©B die Bar-
rierenhÄohe, ¢© die Verringerung der BarrierenhÄohe, k die Boltzmann-Konstante,
m¤ die e®ektive Masse des Elektrons (bzw. des Lochs) und h die Planck-Konstante.
Der thermionische Emissionsstrom zeigt eine exponentielle AbhÄangigkeit von ©B
und 1=T . Zudem gibt es in Gegenwart eines elektrischen Feldes und der Bildkraft
eine zusÄatzliche ErhÄohung des Stroms durch die Verringerung der BarrierenhÄohe
¢© (Schottky-E®ekt), wie in Abbildung 2.9 (a) schematisch dargestellt. Wenn ein
Elektron von der Metall-Elektrode durch Anlegen eines elektrischen Feldes in die
Oxid-Schicht injiziert wird, wird an der Metallober°Äache eine Ladung induziert. Die
resultierende Potentialverteilung entspricht dem Bildladungspotential, welche eine
Coulomb-Anziehungskraft zur Folge hat:
F =
¡q2
16¼"r"0x2
; (2.22)
wobei "r und "0 die statische relative PermittivitÄat des Materials bzw. PermittivitÄat
des Vakuums sind. Die zu verrichtende Arbeit eines Elektrons von unendlich weiter
Entfernung bis zum Punkt-x ist
E(x) =
Z x
1
Fdx =
¡q2
16¼"r"0x
: (2.23)
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Abbildung 2.9.: Energiebanddiagramm zwischen einem Metall und einem un-
dotierten (a) und n-dotierten Oxid (b). © ist die BarrierenhÄohe fÄur das undotierte
Oxid nach der Kontaktbildung. FÄur das undotierte Oxid wird die e®ektive Bar-
rierenhÄohe ©B durch die Bildkraft und das elektrische Feld um ¢© verringert.
FÄur das n-dotierte Oxid zeigt der Potentialverlauf in der Raumladungszone einen
zusÄatzlichen Beitrag zur Verringerung der BarrierenhÄohe.
Wenn zusÄatzlich ein konstantes elektrisches Feld E angelegt ist, welches in undo-
tierten Materialien gleichmÄa¼ig verteilt wird, ist die gesamte potentielle Energie
gegeben durch
E(x) = ¡ q
2
16¼"r"0x
¡ qjE jx: (2.24)
Das Maximum der potentiellen Energie bezeichnet die e®ektive BarrierenhÄohe ©B
und ergibt die Verringerung der BarrierenhÄohe ¢© gegenÄuber der feldfreien bzw.
bildladungsfreien Situation
¢© =
s
q3E
4¼"r"0
; (2.25)
was die oft beobachtete
p
V -AbhÄangigkeit des Leckstroms beschreibt.
FÄur das n-dotierte Material in Abbildung 2.9 (b) bringt das Dotierpro¯l einen
zusÄatzlichen Beitrag zu ¢© ein, da die potentielle Energie in der Raumladungszo-
ne einen steileren Verlauf aufweist. Das Maximum der potentiellen Energie in der
Raumladungszone ist in der NÄaherung vollstÄandiger Verarmung gegeben durch
Em =
s
2qNDj ¡ Vbi + VRj
"0"r
; (2.26)
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wobei ND die Dotierkonzentration, Vbi die Di®usionsspannung (engl. built-in volta-
ge) und VR die angelegte Spannung in Sperrrichtung sind [105, 106]. Die Dotierung
in Perowskiten wird in der Regel durch Defekte, wie z. B. Sauersto²eerstellen in
(Ba,Sr)TiO3 (n-Typ) [107] oder Blei-De¯zienz in Pb(Zr,Ti)O3 (p-Typ) [108, 109],
erzeugt.
Nach Ersetzen von Em in Gleichung 2.25 ist
¢© = q
µ
q3NDj ¡ Vbi + VRj
8¼2"30"
3
r
¶1=4
: (2.27)
Die LadungstrÄagerinjektion ist weiterhin durch Gleichung 2.21 nur dann richtig be-
schrieben, wenn die elektronische mittlere freie WeglÄange des Materials gleich oder
grÄo¼er als die Schichtdicke ist. FÄur Materialien, wie z. B. BST-DÄunnschichten, in
denen die elektronische mittlere freie WeglÄange in der Regel kleiner als die Schicht-
dicke ist, muss auch die Volumeneigenschaft berÄucksichtigt werden. Dann muss die
modi¯zierte Schottky-Gleichung von Simmons verwendet werden [110, 111],
J = qNC¹E exp
µ
¡©B ¡¢©
kT
¶
; NC = 2 ¢
µ
2¼m¤kT
h2
¶3=2
; (2.28)
wobei ¹ die MobilitÄat der LadungstrÄager und NC die e®ektive Zustandsdichte im
Leitungsband sind. Gleichung 2.25 unterscheidet sich von Gleichung 2.21 nur im
Vorfaktor. Mit ihr lÄasst sich das Strom-Spannungs-Verhalten von BST-DÄunnschich-
ten im Bereich von geringer oder mittlerer elektrischer FeldstÄarke (i. A.< 10MV/cm
fÄur BST) besser interpretieren als mit Gleichung 2.21 [110].
2.5.2. Fowler-Nordheim-Tunneln
Abbildung 2.8 (b) zeigt den zweiten Injektionsmechanismus, der auch fÄur BST
beschrieben wurde, nÄamlich das Fowler-Nordheim-Tunneln (auch als Feldemission
bezeichnet). Die Elektronen (bzw. LÄocher) tunneln mit Hilfe der gro¼en elektrischen
FeldstÄarke durch einen Teil einer dreieckigen Barriere in das Leitungsband (bzw.
Valenzband) des Oxids.
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Abbildung 2.10.: Die Wellenfunktion
zeigt das Elektron-Tunneln durch eine
rechteckige Barriere mit potentieller Ener-
gie U0 und Breite W (nach [102]).
Tunneln ist ein quantenmechanisches PhÄanomen, wobei die Elektronen von ihrer
Wellenfunktion ª reprÄasentiert werden. Die Wellenfunktion endet nicht an einer ¯ni-
ten Potentialbarriere, sondern kann die Barriere penetrieren, wie in Abbildung 2.10
illustriert. Um die Wahrscheinlichkeit des Tunnelprozesses zu kalkulieren, soll die
Wellenfunktion ª aus der SchrÄodinger-Gleichung bestimmt werden [112]:
d2ª
dx2
+
2m¤
}2
(E ¡ U(x))ª = 0: (2.29)
Im Falle einer einfachen rechteckigen Barriere mit HÄohe U0 und Breite W , hat ª
eine generelle Form von exp(§ikx), wobei k = p2m¤(E ¡ U0)=} ist. Da U0 > E
ist, ist k rein imaginÄar, d. h. die Wellenfunktion klingt im Barrierenbereich expo-
nentiell ab. Die Wahrscheinlichkeit des Tunnelns ergibt sich nach Einsetzen der
Anschlussbedingungen der Wellenfunktion an den beiden Grenz°Äachen und ist ge-
geben durch
Tt =
jªBj2
jªAj2 =
·
1 +
U20 sinh
2(jkjW )
4E(U0 ¡ E)
¸¡1
¼ 16E(U0 ¡ E)
U20
exp
"
¡2
r
2m¤(U0 ¡ E)
}2
W
#
:
(2.30)
FÄur kompliziertere Barrierenformen wird die SchrÄodinger-Gleichung durch die WKB-
(Wentzel-Kramers-Brillouin) Approximation genÄahert, wenn das Potential U(x) ni-
cht stark variiert. Demzufolge hat die Wellenfunktion eine Form von exp
R
ik(x)dx
und die Wahrscheinlichkeit ergibt sich aus
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Tt =
jªBj2
jªAj2 ¼ exp
µ
¡2
Z x2
x1
jk(x)jdx
¶
¼ exp
Ã
¡2
Z x2
x1
r
2m¤
}2
(U(x)¡ E)dx
!
:
(2.31)
Der Tunnelstrom kann durch das Produkt der Anzahl der verfÄugbaren Ladungs-
trÄager in der Region-A und der Anzahl der leeren ZustÄande in der Region-B berech-
net werden,
Jt =
qm¤
2¼2}3
Z
FANATt(1¡ FB)NBdE; (2.32)
wobei FA, FB, NA und NB die Fermi-Dirac-Verteilungen und Zustandsdichten in
den entsprechenden Regionen sind. Unter Betrachtung der Tunnelwahrscheinlich-
keit und der dreieckigen Barriere ergibt sich der Fowler-Nordheim-Strom wie folgt
J =
q3E 2
16¼2}©B
exp
Ã
¡4
p
2m¤©3B
3~qE
!
: (2.33)
Im Gegenteil zur Schottky-Emission hÄangt FN-Tunneln nicht von der Temperatur,
sondern nur von der BarrierenhÄohe ©B und der elektrischen FeldstÄarke E ab. Die
Anzahl der einfallenden LadungstrÄager an der Barriere ist allerdings abhÄangig von
der Temperatur. Zudem muss auch die Bildkraft-Verringerung der BarrierenhÄohe
unter gewissen UmstÄanden betrachtet werden. Daraus kann eine geringe Tempera-
turabhÄangigkeit resultieren [113].
2.5.3. Direktes Tunneln
Anders als beim Fowler-Nordheim-Modell kÄonnen die LadungstrÄager auch bei rela-
tiv kleiner elektrischer FeldstÄarke (E d < ©B) durch eine trapezoide Barriere (d. h.
durch die ganze Schicht) tunneln, sofern diese nicht zu dick ist. Dieses Modell hei¼t
direktes Tunneln und ist in Abbildung 2.8 (c) dargestellt. ÄAhnlich wie beim FN-
Tunneln ist das direkte Tunneln auch ein quantenmechanischer Prozess, wobei die
Schichtdicke, die die LadungstrÄager tunneln mÄussen, ein entscheidender Faktor ist
[114]. Simulationen von Shih et al. zeigten, dass direktes Tunneln in oxidischen
Materialien (z. B. SiO2) nur fÄur Schichtdicken von d < 5 nm deutlich statt¯ndet,
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wÄahrend bei d > 5 nm der Transportmechanismus eher dem FN-Tunneln zuzuord-
nen ist, denn die Wahrscheinlichkeit fÄur die LadungstrÄager durch eine dicke Schicht
zu tunneln wird geringer. Gezeigt wurde auch, dass die simulierten StrÄome im FN-
Tunnel-Regime nicht mehr von der Schichtdicke abhÄangig sind [115]. Im Prinzip be-
trÄagt der Strom beim direkten Tunneln eine Äahnliche Form wie beim FN-Tunneln,
wobei eine kleine Modi¯kation mit BerÄucksichtigung der Schichtdicke vorgenommen
werden soll [116].
2.5.4. Poole-Frenkel-Emission
Im Gegensatz zu den drei oben genannten Injektionsmechanismen, die von Grenz-
°Äachen limitiert sind, beschreibt Poole-Frenkel-Emission einen Volumen-Transport-
mechanismus. Die Poole-Frenkel-Emission, wie in Abbildung 2.8 (d) dargestellt,
ist auf die Emission der gefangenen LadungstrÄager von Fallen in das Leitungsband
bzw. Valenzband zurÄuckzufÄuhren. Der Strom bei der PF-Emission hat eine Äahnliche
Form wie die Schottky-Emission
J = ¾0E exp
0BB@¡©B ¡
r
q3E
¼"r"0
kT
1CCA : (2.34)
Hierbei ist ¾0 eine charakteristische Konstante der Probe, die die Nullfeld-LeitfÄahig-
keit des Materials bezeichnet und ©B ist die Tiefe des Potentialtopfs von der Falle
[102, 117].
Die PF-Emission beschreibt den Transportmechanismus im Volumen nach der Injek-
tion von LadungstrÄagern ins Oxid und ist deshalb ein Volumen-limitierter Prozess.
Die Verringerung der BarrierenhÄohe vom Potentialtopf ist doppelt so gro¼ wie bei
der Schottky-Emission, da die Bildladungen in diesem Fall an der Falle lokalisiert
und damit unbeweglich sind.
2.5.5. Raumladungsbegrenzter Strom
Raumladungsbegrenzte StrÄomen (engl. space-charge-limited current, SCLC), wie
in Abbildung 2.8 (e) dargestellt, treten bei geringer MobilitÄat der LadungstrÄager
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und einer nicht begrenzten LadungstrÄagerinjektion, die zum Beispiel durch einen
ohmschen oder quasi-ohmschen Kontakt geleistet werden kann, auf [118]. Aufgrund
der kleinen MobilitÄat versammeln sich die injizierten LadungstrÄager in der NÄahe der
Grenz°Äache. Diese Ladungen werden als Raumladung bezeichnet und verhindern
die weitere Injektion. Da die GrÄo¼e der Raumladung sowie des Stroms wesentlich
von der MobilitÄat der LadungstrÄager abhÄangt, wird solch ein Ladungstransport
hauptsÄachlich vom Volumen limitiert.
Ein ohmscher Kontakt limitiert den Strom an der Grenz°Äache nicht. Das hei¼t, der
Kontakt bietet ein unendliches Reservoir von LadungstrÄagern an:
nf(x = 0)!1; (2.35)
wobei nf die Dichte der freien LadungstrÄager ist. Demzufolge ist das elektrische
Feld an der Grenz°Äache bei der Kathode (fÄur Elektronen-Injektion) bzw. Anode
(fÄur LÄocher-Injektion) gleich null
E (x = 0) = 0: (2.36)
Das JV -Verhalten von SCLC kann durch Au°Äosen der folgenden Gleichungen er-
halten werden [104]:
(1) Strom-Gleichung:
j = q¹
µ
nf(x)E (x)¡ kT
q
dnf(x)
dx
¶
; (2.37)
(2) Poisson-Gleichung:
dE (x)
dx
= ¡ q
"r"0
(ns(x)¡ ns0) : (2.38)
Hierbei sind ns(x)=nt(x)+nf(x) und ns0=nt0+nf0 die gesamte Dichte der La-
dungstrÄager nach Anlegen einer Spannung bzw. beim thermodynamischen Gleich-
gewicht; nt und nf sind die Dichte der gefangenen bzw. freien LadungstrÄager. Bei
einem hohen Injektionsniveau ist die Dichte der thermisch erzeugten LadungstrÄager
ns0, im Vergleich zu den elektrisch injizierten LadungstrÄagern, nahezu null. Au¼er-
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dem kann der Di®usionsstrom (2. Teil in Gleichung 2.37) bei einer Spannung hÄoher
als kT=q vernachlÄassigt werden.
FÄur ein Material, in dem keine Fallen vorhanden sind, ist die gesamte Dichte der
LadungstrÄager gleich der Dichte der freien LadungstrÄager, d. h. ns=nf . Aus Glei-
chung 2.37 und 2.38 ergibt sich die elektrische FeldstÄarke
E (x) =
µ
¡ 2j
¹""0
¶1=2
x1=2: (2.39)
Da E (x) = ¡dÃ=dx und V = Ã0 ¡ Ãd, wobei Ã0 und Ãd die elektrostatischen
Potentiale an der Kathode bzw. Anode sind, ergibt sich die Stromdichte
JC =
9"r"0¹V
2
8d3
: (2.40)
Diese Gleichung wird oft als Childs Gesetz bezeichnet [119].
In echten Materialien sind jedoch FallenzustÄande vorhanden und diese beein°ussen
die Dichte der freien LadungstrÄager. Demzufolge sollen Gleichung 2.37 und 2.38
aufgelÄost werden, unter Betrachtung der Dichte der freien LadungstrÄager gemÄa¼
der Boltzmann-Statistik
nf = Nbexp
µ
¡EF(x)
kT
¶
; (2.41)
sowie der gefangenen LadungstrÄager gemÄa¼ Fermi-Dirac-Statistik
nt(x) =
Z
E
h(E)
·
1 + exp
µ
EF(x)¡ E
kT
¶¸¡1
dE; (2.42)
wobei EF(x) das Ferminiveau bei quasi-stationÄarem Zustand und Nb die e®ekti-
ve Zustandsdichte in einem Energieband reprÄasentieren. EF(x), nf(x) und nt(x)
sind, wie die Bezeichnung zeigt, alle abhÄangig vom Ort. Zudem besitzen die Fallen-
zustÄande nt(x) eine Verteilungsfunktion h(E) Äuber der Energie. Drei Verteilungen
werden dafÄur oft betrachtet, nÄamlich
(1) ein einziges diskretes Niveau bei Et:
h(E) = Nt±(E ¡ Et); (2.43)
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(2) eine exponentielle Verteilung:
h(E) =
Nt
kTC
exp
µ
¡ E
kTC
¶
; (2.44)
(3) eine Gauss-Verteilung bei Et:
h(E) =
Nt
¾
p
2¼
exp
·
¡(E ¡ Et)
2
2¾2
¸
: (2.45)
Hierbei sind Nt die gesamte Dichte der Fallen, ± die Delta-Funktion, TC eine cha-
rakteristische Temperatur fÄur die exponentielle Verteilung und ¾ der Parameter der
Gauss-Verteilung. Zur Vereinfachung wird hier ein rÄaumlich homogenes Material,
d. h. Nt = konstant, angenommen.
Im Vergleich zur fallenfreien Situation von Gleichung 2.40, werden die gefange-
nen LadungstrÄager beim Vorhandensein von FallenzustÄanden mit einem Faktor £
berÄucksichtigt
£ =
nf(x)
ns(x)
=
nf(x)
nf(x) + nt(x)
; (2.46)
woraus ergibt sich
JC = £ ¢ 9"r"0¹V
2
8d3
: (2.47)
Im Allgemeinen hÄangt der Anteil zwischen freien und gesamten LadungstrÄagern von
der Spannung ab. Deswegen ist £ eine ansteigende Funktion mit der Spannung. Das
bedeutet, der Strom unter BerÄucksichtigung der Fallen gemÄa¼ Gleichung 2.47 wird
nicht mehr unbedingt proportional zu V 2, sondern zu einer hÄoheren Potenz sein
[104].
Abbildung 2.11 (a) zeigt die einfachste Situation { °ache Fallen fÄur Elektronen mit
einem einzigen diskreten Fallenniveau in der NÄahe der Anode. Im thermodynami-
schen Gleichgewicht (V = 0) liegt das Ferminiveau unterhalb des Fallenniveaus und
die Fallen sind deshalb leer. Von Gleichung 2.41, 2.42, 2.43 und 2.46 ergibt sich bei
x = d
1
£
= 1 +
nt(d)
nf(d)
= 1 +
Nt
Nb
·
exp
µ
¡EF(d)
kT
¶
+ exp
µ
¡Et
kT
¶¸ : (2.48)
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Abbildung 2.11.: Energiebanddiagramm in der NÄahe der Anode (x = d) mit
leeren Fallen (a) und gefÄullten Fallen (b) mit einem diskreten Energieniveau. Das
Ferminiveau wird beim Anlegen einer Spannung an das Leitungsband geschoben.
Hier wird exemplarisch nur der Fall fÄur Elektronen gezeigt.
Bei EF > Et
1 dominiert der zweite Teil in der Klammer und ergibt deshalb
£ ¼ Nb
Nt
exp
µ
¡Et
kT
¶
: (2.49)
FÄur das Material mit °achen Fallen ist £ nicht spannungsabhÄangig. Das hei¼t, J
ist proportional zu V 2 solang die angelegte Spannung so klein ist, dass EF tiefer
als Et liegt. Die GrÄo¼e der Stromdichte wird allerdings gemÄa¼ Gleichung 2.47 stark
reduziert, weil £ ¿ 1 ist2. Bei einer gro¼en Spannung, womit EF hÄoher als Et liegt,
werden die Fallen mit Elektronen gefÄullt, wie Abbildung 2.11 (b) zeigt. In diesem
Fall dominiert der erste Teil in der Klammer in Gleichung 2.48 und ergibt
£ ¼ Nb
Nt
exp
µ
¡EF(d)
kT
¶
: (2.50)
Da EF(d) von der angelegten Spannung abhÄangt, nimmt £ mit steigender Span-
nung rasant zu und nÄahert sich eins an. Das Material verhÄalt sich bei solch einer
Bedingung Äahnlich wie ein fallenfreies Material und der Stromtransport sollte dem
Childschen Gesetz gemÄa¼ Gleichung 2.40 entsprechen.
1Hierbei wird fÄur die Elektronen-Injektion die Energie des Leitungsbandminimums als null ge-
setzt.
2Bei Raumtemperatur betrÄagt £ beispielsweise 10¡7 fÄur Nt = 1017, Nb = 1019 und Et =
0; 5 eV.
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Schlie¼lich kann das JV -Verhalten bei Vorhandensein diskreter Fallenniveaus in vier
Regimen verallgemeinert werden: (1) bei sehr kleiner Spannung ist J proportional
zu V nach dem Ohmschen Gesetz; (2) solange alle Fallen leer sind, verhÄalt sich
J nach Gleichung 2.47, mit dem Faktor £, der nicht von der Spannung, sondern
von der Dichte und Energie der FallenzustÄande abhÄangig ist; (3) bei zunehmender
Spannung werden die Fallen von LadungstrÄagern gefÄullt und J zeigt eine steile
Zunahme. Bei der Annahme einer gleichmÄa¼igen Verteilung von FallenzustÄanden
weist £ eine exponentielle AbhÄangigkeit von V auf, wÄahrend bei einer Verteilung,
die mit dem Abstand vom Leitungsband abnimmt, J ein hohes Potenzgesetz von V
zeigt [118]. Die Spannung, bei der alle Fallen gefÄullt sind, ist VTFL = qNtd
2=2"r"0
(engl. trap-¯lled limit) [119]; (4) nachdem alle Fallen gefÄullt sind, verhÄalt sich J
wie beim fallenfreien Material, das hei¼t, J ist wieder proportional zu V 2 nach
Gleichung 2.40.
Anstelle eines einzigen diskreten Niveaus, weisen im Allgemeinen die FallenzustÄande
in der BandlÄucke eine Verteilung auf. Unter Betrachtung der exponentiellen (Glei-
chung 2.44) bzw. Gauss-Verteilung (Gleichung 2.45) ergibt sich eine allgemeine
Form von J entsprechend
J / ¹Nbq1¡®
µ
"r"0
Nt
¶®
V 1+®
d1+2®
; (2.51)
wobei ® = TC=T fÄur die exponentielle Verteilung bzw. ® =
p
¾2¼=16k2T 2 + 1 fÄur
die Gauss-Verteilung ist [120].
Da der raumladungsbegrenzte Strom vom Volumen limitiert ist, bietet dieser Me-
chanismus die MÄoglichkeit die Volumeneigenschaften, wie z. B. die MobilitÄat der
LadungstrÄager sowie die Konzentration und Energieniveaus der Fallen, zu untersu-
chen.
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3.1. Magnetron-KathodenzerstÄaubung
Bei der KathodenzerstÄaubung handelt es sich um ein weit verbreitetes Verfah-
ren der physikalischen Gasphasenabscheidung (engl. physical vapour deposition,
Abk. PVD) [121]. Au¼er hohen Depositionsraten, geringen Betriebskosten und der
MÄoglichkeit zur Beschichtung gro¼er FlÄachen, womit sie sich fÄur industriellen Ein-
satz eignet, gibt es noch weitere Vorteile dieses Verfahrens. Es ermÄoglicht die Deposi-
tion von Materialien mit hohen Verdampfungstemperaturen sowie eine Abscheidung
von Verbindungen mit stark unterschiedlichen DampfdrÄucken der Einzelkomponen-
ten. Au¼erdem weisen mittels KathodenzerstÄaubung abgeschiedene Schichten in der
Regel eine niedrige Rauhigkeit, hohe Dichte und laterale HomogenitÄat sowie eine gu-
te Haftung auf dem Substrat auf. Mit diesem Verfahren kÄonnen eine gro¼e Auswahl
von Materialien abgeschieden werden, die in letzter Zeit fast alle als kommerzielle
Targets verfÄugbar sind.
Der Aufbau des in der vorliegenden Arbeit eingesetzten planaren Magnetrons sowie
die Anordnung von Plasma und Substrat sind in Abbildung 3.1 schematisch dar-
gestellt. Das zu zerstÄaubende Material wird als Target auf der Kathode montiert
und von der Abschirmung, die als Anode verwendet wird, umfasst. GegenÄuber liegt
das Substrat, worauf die Schicht abgeschieden wird. WÄahrend der Deposition wird
im Prozessgas (in der Regel Argon) entweder mit Gleichstrom (DC) oder Radio-
frequenz (RF)-Wechselfeld eine Gasentladung (Plasma) angeregt, je nachdem wie
hoch die elektrische LeitfÄahigkeit des Materials ist [123]. Die ionisierten Gasatome
werden anhand des Potentialabfalls [121] auf das Target beschleunigt und die Mate-
rialteilchen herausgeschlagen, die anschlie¼end auf dem Substrat kondensieren und
die gewÄunschte Schicht bilden. Da das Target durch den Ionenbeschuss aufgeheizt
wird, ist das Magnetron mit einer aktiven WasserkÄuhlung ausgestattet.
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Abbildung 3.1.: Schematische
Darstellung eines Planarmagnetrons
mit dem Target gegenÄuberliegenden
Substrat und dem dazwischenlie-
genden Plasma. Typische Prozess-
parameter wie der Prozessdruck
p, die Gasdichte Ngas, die Dichte
der Ionen ni bzw. Elektronen ne
und deren Temperatur Te sind
angegeben. Als Prozessgas wird in
der Regel Ar oder Ar/O2-Gemisch
verwendet (nach [122]).
Die Permanentmagnete des Magnetrons be¯nden sich oberhalb des Targets und er-
zeugen ein magnetisches Feld mit Äuber dem Target geschlossenen (
"
balanced magne-
tron\) oder nicht geschlossenen (
"
unbalanced magnetron\) Feldlinien in der NÄahe
des Targets. In dieser Arbeit wurden ausschlie¼lich balancierte Magnetrons verwen-
det. Durch die Kombination von magnetischen und elektrischen Feldern werden die
im Plasma enthaltenen Elektronen in Spiralbahnen nahe der Targetober°Äache ge-
lenkt. Dadurch verlÄangern sich die Bewegungsbahnen der Elektronen und es erhÄoht
sich die Ionisierungswahrscheinlichkeit der Gasatome. Infolgedessen kann die Ab-
scheidung bei niedrigeren DrÄucken und Spannungen aufrecht erhalten werden und
die ZerstÄaubungsrate nimmt gegenÄuber einer Kathode ohne Magnetfeld um 1 - 2
GrÄo¼enordnungen zu [124]. Ein Nachteil der Magnetron-Anordnung ist ein inhomo-
gener Abtrag der Targetober°Äache aufgrund des lokal konzentrierten Plasmas, da
die ZerstÄaubung hauptsÄachlich in der Region statt¯ndet, wo die Feldlinien parallel
zum Target verlaufen. Dies fÄuhrt zu der Ausbildung eines Erosionsgrabens auf dem
Target und verÄandert allmÄahlich das Depositionsverhalten wie die Depositionsrate
und die HomogenitÄat der Schicht.
Die Depositionsbedingungen der KathodenzerstÄaubung, unter anderem die Sub-
strattemperatur [125], die Leistung des Plasmas [126] und der Abstand des Sub-
strats vom Target [127], zeigen starke Ein°Äusse auf die Materialeigenschaften, wie
z. B. die Morphologie, Struktur, KristallinitÄat, StÄoichiometrie und (di)elektrische
Eigenschaften [127{132]. Insbesondere fÄur Materialien mit komplexer Zusammen-
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setzung wie (Ba,Sr)TiO3, ist die Untersuchung des Prozesses mit verschiedenen De-
positionsbedingungen von wichtiger Bedeutung. Die FlexibilitÄat, die dieses Verfah-
ren durch seine vielen verstellbaren Parameter bietet, ermÄoglicht die Optimierung
der Deposition in Bezug auf die Schichteneigenschaften. AusfÄuhrliche Beschreibung
der KathodenzerstÄaubung ¯nden sich in frÄuheren Dissertationen, die am Fachgebiet
Ober°Äachenforschung angefertigt wurden [133{135] sowie in [121, 123, 136].
3.2. Photoelektronenspektroskopie
Photoelektronenspektroskopie (Abk. PES), oder Photoemission, wird verbreitet zur
Untersuchung der chemischen und elektronischen Eigenschaften von Ober°Äachen
und Grenz°Äachen eingesetzt und dient als am hÄau¯gsten genutzte Analysemetho-
de im Fachgebiet Ober°Äachenforschung an der Technischen UniversitÄat Darmstadt
[133{135, 137, 138]. Wird RÄontgenstrahlung als Anregung fÄur die Photoemission
verwendet, so hei¼t es RÄontgen-Photoelektronenspektroskopie (engl. X-ray Photo-
electron Spectroscopy, Abk. XPS). Die Energieau°Äosung einer monochromatisier-
ten RÄontgenstrahlung kann bis · 300meV reduziert werden und liefert neben der
Emission der Rumpfelektronen eine gute Aufnahme des Valenzbandspektrums, wel-
ches auf wichtige Informationen der elektronischen Struktur von Ober°Äachen und
Grenz°Äachen hinweist [139]. Die Valenzbandspektren kÄonnen auch durch Ultravio-
lettstrahlung (UV) angeregt werden. Photoemission mit UV-Strahlung wird als
Ultraviolett-Photoelektronenspektroskopie (engl. Ultraviolet Photoelectron Spec-
troscopy, Abk. UPS) bezeichnet. AusfÄuhrliche Informationen von verschiedenen
Aspekten der Photoemission bieten verschiedene FachbÄucher [140{143].
In diesem Abschnitt wird hauptsÄachlich das grundlegende Prinzip der Bestimmung
von Bandanpassungen und BarrierenhÄohen mittels Photoemission, welche im Rah-
men dieser Arbeit verwendet wurde, beschrieben. Im Vergleich zu (di)elektrischen
Messungen, die auch fÄur die Bestimmung der BarrierenhÄohe eingesetzt werden
kÄonnen [144{147], hat die Photoemission den Vorteil, dass die BarrierenhÄohe wÄah-
rend der Grenz°Äachenausbildung direkt ermittelt werden kann, ohne von weiteren
Faktoren, z. B. dem Vorhandensein von mehr als einer Grenz°Äache oder nicht be-
kannte Transportmechanismen, beein°usst zu werden.
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Photoelektronenspektroskopie basiert auf dem von Einstein im Jahre 1905 beschrie-
benen Äau¼eren photoelektrischen E®ekt [148], wobei die gebundenen Elektronen
durch die Bestrahlung der Photonen mit der Energie hº aus dem FestkÄorper in das
Vakuumniveau angehoben werden und schlie¼lich als Photoelektronen die Ober-
°Äache verlassen kÄonnen. Die kinetische Energie der Photoelektronen ist gegeben
durch
Ekin = hº ¡ EB ¡ ÁSpek; (3.1)
wobei EB die Bindungsenergie des angeregten Elektrons in Bezug auf das Fermi-
niveau und ÁSpek die Austrittsarbeit des Spektrometers sind. ÁSpek ist ein instru-
menteller Parameter und wird so eingestellt, dass die Position des Ferminiveaus
einer reinen metallischen Ober°Äache 0 eV Bindungsenergie entspricht. Dazu kann
sowohl die Fermikante als auch die reprÄasentativen Rumpfniveau-Emissionen von
metallischen Proben (z. B. Cu, Ag und Au) gemessen werden. Durch die elektrische
Kontaktierung zwischen Probe und Spektrometer gleichen sich die Ferminiveaus
an.
Die Analyse der Bindungsenergie der Rumpfniveaus liefert wichtige Informationen
Äuber chemische und elektronische Struktur der Materialober°Äache, da die Bindungs-
energie mit der Elektronendichte bzw. chemischen Umgebung des entsprechenden
Atoms verbunden ist. Chemische Verschiebungen in PE-Spektren deuten in der Re-
gel auf eine chemische Reaktion an der Ober°Äache hin. In Allgemeinen hÄangt die
Bindungsenergie vom Oxidationszustand des Atoms ab { eine ErhÄohung der Oxida-
tionszahl fÄuhrt im Allgemeinen zu einer Zunahme der Bindungsenergie. Es gibt al-
lerdings auch Ausnahmen. FÄur eine detaillierte chemische Analyse mittels PES kann
auf die Referenzangaben der Bindungsenergien zurÄuckgegri®en werden [149].
Die hohe Ober°Äachenemp¯ndlichkeit der Photoelektronenspektroskopie hÄangt mit
der inelastischen mittleren freien WeglÄange der Elektronen im FestkÄorper zusam-
men, die von ihrer kinetischen Energie abhÄangt und fÄur verschiedene Materiali-
en, je nach Anregungsenergie, zwischen 0; 5 ¡ 5 nm variiert [150{153]. Einen all-
gemeinen Verlauf der mittleren freien WeglÄangen ist in Abbildung 3.2 skizziert.
Die Ober°Äachenemp¯ndlichkeit kann durch Variation des Emissionswinkels oder
der Anregungsenergie (z. B. Sychrotron-Strahlungsquelle) verÄandert werden. Da die
mittlere freie WeglÄange von der kinetischen Energie abhÄangt, kÄonnen verschiede-
ne Rumpfniveau-Emissionen eines Elements aufgrund ihrer unterschiedlichen Bin-
dungsenergien unterschiedliche Ober°Äachenemp¯ndlichkeiten aufweisen.
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Abbildung 3.2.: Mittlere freie WeglÄange der Elektronen im FestkÄorper
(nach [150, 151])
Abbildung 3.3 zeigt die XP-Spektren einer (Ba,Sr)TiO3-Schicht sowie die Fermi-
kante einer Silberprobe. Die Ober°Äache der Silberprobe wurde zuvor durch Ar-
Ionenbeschuss gereinigt und dient zur Kalibrierung der Fermienergie. Der Aufsetz-
punkt des Valenzbandspektrums von BST deutet auf den Abstand zwischen der
Fermienergie und dem Valenzbandmaximum (EVBM ¡ EF) hin und bietet einen
Bezugspunkt fÄur die Bindungsenergie der Rumpfniveaus.
Die Bestimmung der BarrierenhÄohe wird dadurch ermÄoglicht, dass sich der Abstand
zwischen der Bindungsenergie des Valenzbandmaximums (VBM) und der Rumpfni-
veaus wÄahrend der Bildung der Grenz°Äache nicht Äandert, solang die Zusammenset-
zung und Struktur des Materials intakt ist [154]. Da die Position des Valenzband-
maximums vom Substrat nach dem Aufbringen einer dÄunnen Schicht durch eine
ÄUberlagerung mit den ValenzbandzustÄanden der Schicht nicht mehr zugÄanglich ist,
sind die konstant gebliebenen Bindungsenergiedi®erenzen EB ¡ EVBM besonders
wichtig, um die ÄAnderung des Ferminiveaus in der BandlÄucke aus der parallelen
Verschiebung der Rumpfniveaus extrahieren zu kÄonnen (siehe Abbildung 3.3). Um
die Verschiebung der Bindungsenergie, die durch eine chemische ÄAnderung der je-
weiligen Komponenten verursacht werden, von der ÄAnderung des Ferminiveaus ab-
zutrennen, ist es wichtig die Verschiebung aller Rumpfniveaus zu messen. Dabei
werden in der Regel die stÄarksten und am besten aufgelÄosten Emissionen, im Falle
von BST die Ba 3d5=2-, O 1s-, Ti 2p-, Sr 3d-Emission, aufgenommen.
Die Bestimmung der Bandanpassung und BarrierenhÄohe erfolgt in einem sogenann-
ten Grenz°Äachenexperiment. Wie in Abbildung 3.4 (oben) schematisch dargestellt,
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Abbildung 3.3.: Illustration der Bindungsenergiedi®erenz zwischen Rumpfni-
veaus und Valenzbandmaximum einer unbeschichteten (Ba,Sr)TiO3-Ober°Äache
sowie der Position der von einer gereinigten Silber-Ober°Äache bestimmten Fer-
mienergie.
fÄangt das Experiment mit einer reinen Substratober°Äache (sub) an. Hierbei handelt
es sich oft um eine dÄunne Schicht, die vorher auf einem anderen
"
Substrat\ abge-
schieden ist. Im Anschluss wird das Material (¯lm) zur Ausbildung der Grenz°Äache
in mehreren Schritten auf das Substrat aufgebracht und bei jedem Schritt werden
die Photoemissionsmessungen durchgefÄuhrt, bis eine vollstÄandige AbschwÄachung
der Substrat-Emissionen erreicht wird. FÄur ein lagenfÄormiges Schichtwachstum ent-
spricht dies einer Schichtdicke von einigen inelastischen mittleren freien WeglÄangen,
das hei¼t, typischerweise 5 - 10 nm. Die ersten vereinzelten Abdeckungen auf dem
Substrat sollen sich mÄoglichst im Submonolagen-Bereich der Schicht be¯nden, um
eine komplette Ableitung der Grenz°Äacheneigenschaften zu erhalten. Wenn die
Schicht auf dem Substrat eine geringe LeitfÄahigkeit aufweist, kÄonnte eine Au°adung
mit der zunehmenden Schichtdicke aufgrund der emittierten Elektronen auftreten.
Dabei verschieben sich alle Emissionen sowie das Valenzbandspektrum parallel bis
zu einigen 100meV. Im Prinzip kann die Au°adung durch einen Neutralisator (d. h.
eine niederenergetische Ionenquelle) kompensiert werden. Aber eine absolute Be-
stimmung der Bindungsenergien relativ zum Ferminiveau ist nicht mehr mÄoglich.
Bei einem Halbleiter/Metall-Kontakt bietet das Metall die MÄoglichkeit, die Posi-
tion der Fermienergie in der BandlÄucke des Halbleiters nahe des Kontakts beob-
achten zu kÄonnen. WÄahrend im Inneren des Halbleiters die Position der Fermiener-
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Abbildung 3.4.: Oben: Schematische Darstellung eines Grenz°Äachenexperi-
ments mit schrittweiser Deposition. Das Experiment beginnt mit einem reinen
Substrat (sub) und endet bei einer vollstÄandigen AbschwÄachung der Substra-
temissionen in XP-Spektren durch die Abdeckung der Schicht (¯lm). Unten:
Bestimmung der Bandanpassung einer Heterogrenz°Äache durch die mittels Pho-
toemission ermittelte Valenzbanddi®erenz ¢EVBM. EB ist die Bindungsenergie
der Rumpfniveaus und EVBMB reprÄasentiert die Energiedi®erenzen zwischen den
Valenzbandmaxima und den Rumpfniveaus.
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gie durch die Dotierung bestimmt ist, sind die Kontakteigenschaften fÄur die Lage
der Fermienergie an der Ober°Äache verantwortlich. Durch die Bindungsenergiever-
schiebung der Rumpfniveaus des Halbleiters wÄahrend der sukzessiven Depositionen
wird der Verlauf des Abstands zwischen der Fermienergie und dem Valenzband-
maximum (EF ¡ EVBM) aus der Bindungsenergie der Rumpfniveaus ermittelt. Die
BarrierenhÄohe fÄur Elektronen an der Halbleiter/Metall-Grenz°Äache (ELBM ¡ EF)
kann unter BerÄucksichtigung der BandlÄucke abgeleitet werden. Da die Austrittstie-
fe der Photoelektronen (< 2 nm) viel kleiner als die typische Breite einer Raum-
ladungszone (¼ 100 nm) ist, kann die mittels Photoemission beobachtete Position
der Fermienergie der Ober°Äache zugeordnet werden [89, 90, 155, 156]. Zur Bestim-
mung der Bandanpassung einer Heterogrenz°Äache von Halbleitern bzw. Isolatoren
ist die Methode prinzipiell gleich. Dabei werden die Emissionen der Rumpfniveaus
sowohl vom Substrat als auch von der aufgebrachten Schicht aufgenommen. Die
Bindungsenergie EVBM im Laufe des Experiments bezeichnet die Positionen der
Valenzbandmaxima von beiden Materialien, welche einen parallelen Verlauf zuein-
ander aufweisen sollten. Aus dem Verlauf ergibt sich die Valenzbanddi®erenz, wie
in Abbildung 3.4 (unten) dargestellt, und weist auf die BandversÄatze ¢EVBM und
¢ELBM unter BerÄucksichtigung der BandlÄucke von beiden Materialien hin [157{
160].
Die XPS wird typischerweise auch fÄur die Bestimmung der chemischen Zusammen-
setzung an der Ober°Äache sowie zur Bestimmung von Schichtdicken eingesetzt.
Zur Bestimmung der Zusammensetzung werden die IntensitÄaten ~I der jeweiligen
Rumpfniveau-Emissionen durch Untergrundabzug [161, 162] und Integration der
Emissionslinien festgestellt. Trotz vieler Faktoren, wie z. B. die Dichte der Ato-
me, die Photoionisationswirkungsquerschnitte und die mittlere freie WeglÄange der
Photoelektronen, von denen die IntensitÄat der Emissionslinie abhÄangt, lÄasst sich
die Bestimmung der Zusammensetzung durch die atomaren SensitivitÄatsfaktoren ~S
vereinfachen [149]. Der atomare Anteil eines Elements in einer Verbindung ergibt
sich aus
ci =
~Ii= ~SiPn
i=1
~Ii= ~Si
: (3.2)
Obwohl eine quantitative Analyse mittels XPS mÄoglich ist, kann die IntensitÄat
der Emissionen von vielen E®ekten beein°usst werden. Dies fÄuhrt zu einer Unge-
nauigkeit der absoluten Zusammensetzung, wobei die Bestimmung der relativen
Zusammensetzung jedoch sehr zuverlÄassig und reproduzierbar ist.
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Mit Hilfe der XPS kann die Dicke d einer Schicht auf einem Substrat bestimmt
werden. Hierbei wird die exponentielle AbschwÄachung der Substratemissionen mit
steigender Dicke der bedeckenden Schicht genutzt. Zuerst wird die IntensitÄat ~I0Sub
einer Emissionslinie des unbedeckten Substrats gemessen. Dann wird die Inten-
sitÄat ~IdSub der Substratemission nach der Deposition der Schicht gemessen und das
VerhÄaltnis beider integralen IntensitÄaten ergibt sich aus
~IdSub
~I0Sub
= exp
µ
¡ d
¸e cos µ
¶
; (3.3)
wobei µ der Winkel zwischen Ober°Äachennormalen und Analysatoreingang und ¸e
die mittlere freie WeglÄange der Photoelektronen sind. Voraussetzungen hierfÄur sind
glatte Ober°Äachen, homogene Bedeckungen und d . 5 nm.
3.3. Elektrische Charakterisierung
Strom-Spannungs-Messungen bei kleinen StrÄomen (< 1 nA) sind leicht stÄoranfÄallig.
Eine Besonderheit bei BST-DÄunnschichten sind zeitabhÄangige StrÄome, die aufgrund
der Polarisation auftreten kÄonnen [163]. Die Zeitkonstante ~¿ der PolarisationsstrÄome
hÄangt von dem Widerstand R sowie der KapazitÄat C ab: ~¿ ¼ R(E)C(E), wobei
R und C beide feldabhÄangig sind. Da (Ba,Sr)TiO3 ein Isolator mit hohen relati-
ven PermittivitÄaten ist, ist ~¿ in der Regel gro¼. Zum Beispiel bei einer FeldstÄarke
E = 104V=cm fÄuhren die typischen GrÄo¼en R ¼ 2 £ 1010­ und C ¼ 5 £ 10¡10 F
zu einer Zeitkonstante ~¿ ¼ 10 s. Solch eine gro¼e Zeitkonstante tritt allerdings
nur bei kleinen FeldstÄarken auf, denn R und C nehmen mit steigender anliegen-
der Spannung schnell ab, insbesondere der Widerstand R, der oft um mehrere
GrÄo¼enordnungen variieren kann (siehe Abbildung 6.2). Deshalb ist die Abtren-
nung des echten IV -Verhaltens von dem Polarisationsbeitrag besonders schwierig
bei kleinen FeldstÄarken. Um einen nahezu stationÄaren Strom zu erhalten, wird
der Strom oft nach Anlegen der Spannung erst fÄur eine lÄangere Zeit gemessen
[164]. Solch eine lange Haltezeit ist jedoch nicht immer von Vorteil und kÄonnte
neben dem hohen Zeitaufwand noch zu anderen E®ekten fÄuhren, wie z. B. Materia-
lermÄudung [117, 165] oder ionischen StrÄomen verursacht durch Migration z. B. von
Sauersto²eerstellen [166].
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Abbildung 3.5.: Spannungsverlauf eines Stufen-Modus (oben) und eines
Impuls-Modus (unten) bei der Strom-Spannungs-Messung und die entsprechen-
den ZeitablÄaufe eines Messpunkts (rechts).
Die zwei am hÄau¯gsten verwendeten Messprinzipien bzw. Spannungsmodi, wie in
Abbildung 3.5 gezeigt, sind der Stufen-Modus (oben) und der Impuls-Modus (un-
ten). Der Stufen-Modus besteht aus einem kontinuierlichen und gleichmÄa¼ig verteil-
ten Spannungsdurchlauf, der schrittweise steigt bzw. fÄallt. Der vorigen Spannung
Vi folgt unmittelbar die nÄachte Stufe Vi+1. Der dazugehÄorige Messprozess fÄangt erst
nach einer einstellbaren Haltezeit tHalt an und erfolgt innerhalb von tMess ¼ 1ms
[167]. Sobald ein Messprozess abgeschlossen ist, fÄahrt die Spannung zur nÄachsten
Stufe vor. Im Vergleich dazu, hat der Impuls-Modus eine gleiche HÄullkurve wie der
Stufen-Modus, aber diskrete Spannungsimpulse mit einer Breite von tHalt;1 + tMess.
Nach jedem Messschritt fÄallt die Spannung Vi immer zurÄuck auf Null, wobei die
Probe praktisch kurzgeschlossen ist. Nach einer Haltezeit tHalt;2 fÄangt der nÄachste
Messschritt mit Vi+1 wieder an.
Beim Impuls-Modus handelt es sich um ein Messverfahren, das die ErwÄarmung des
Bauteils verringert. Ein Stromsignal wird durch das kurze Anlegen der Spannung
erzeugt und anschlie¼end gemessen. Damit kann die durch ErwÄarmung verursach-
te ZerstÄorung der Bauteile, die aus emp¯ndlichen Materialien bestehen, verhindert
werden. Im Gegensatz dazu, wird das Bauteil wÄahrend des Stufen-Modus unter
stÄandiger elektrischer Spannung sein. Da die BST-DÄunnschichten ein transientes
IV -Verhalten aufweisen, wird der Stufen-Modus mit einer optimierten Haltezeit
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bevorzugt, weil dieses Messverfahren eine lÄangere und kontinuierliche elektrische
Beanspruchung auf der Probe ausÄubt. Daher soll der Beitrag des Polarisations-
stroms, insbesondere bei hohen FeldstÄarken, verringert werden und kÄurzere Mess-
zeiten sind mÄoglich. Im Rahmen dieser Arbeit werden alle elektrische Messungen
mit dem Stufen-Modus durchgefÄuhrt.
3.4. Dielektrische Charakterisierung
3.4.1. Kleinsignalmessung
Dielektrische Kleinsignalmessungen sind Messmethoden, die fÄur dielektrische Cha-
rakterisierungen bei mittleren und hohen Frequenzen geeignet sind [168]. Bei sol-
chen Messungen wird ein AC-Signal (d. h. eine Wechselspannung) mit einer ausrei-
chend kleinen Amplitude in die Probe Äubertragen und die entsprechende spontane
RÄuckmeldung der Probe liefert die Informationen Äuber die dielektrischen Parameter.
Die Amplitude des Signals soll mÄoglichst klein sein, sodass die zu charakterisierende
Probe nicht davon beein°usst wird. Anderseits nimmt das Rauschen der Messung
jedoch mit abnehmender Amplitude zu. Deshalb sind fÄur eine Kleinsignalmessung
immer ein hoch prÄazises MessgerÄat und eine gut abgeschirmte Messumgebung sehr
wichtig.
Abbildung 3.6 illustriert einen typischen Verlauf der SpannungsabhÄangigkeitsmes-
sung (z. B. CV -Messung). Die fortlaufende unipolare DC-Spannung startet von V0
und erhÄoht sich stufenweise bis zu Vmax bzw. fÄallt bis zu ¡Vmax ab, um die relative
PermittivitÄat der Probe abzustimmen. Gleichzeitig kÄonnen bei jedem Messschritt
die dielektrischen Parameter durch die RÄuckmeldung der Probe auf das Äuberlagerte
AC-Signal abgeleitet werden.
ÄAhnlich wie die elektrische Messung kann auch eine Wellenform mit konsekutiven
DC-Spannungsimpulsen als eine Alternative verwendet werden. Im Gegensatz zum
kontinuierlichen DC-Spannungsdurchlauf, fÄallt die DC-Spannung nach jedem Mess-
schritt von Vi zurÄuck auf null und nach einer ultrakurzen Haltezeit folgt die nÄachste
Spannung Vi+1.
In dieser Arbeit werden die dielektrischen Eigenschaften der BST-Schichten ba-
sierend auf den kontinuierlichen Spannungsverlauf mittels Impedanz-Analyse bzw.
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Abbildung 3.6.: Illustration des Verlaufs einer SpannungsabhÄangigkeitsmes-
sung mit rechteckigen stu¯gen DC-Spannungen (gestrichene Linien) und Äuberla-
gertem sinusfÄormigem AC-Kleinsignal (durchgezogene Linien).
Netzwerk-Analyse untersucht. Die beiden Methoden gehÄoren zur Kleinsignalmes-
sung und eignen sich fÄur unterschiedliche Frequenzbereiche. In den kommenden Ab-
schnitten wird eine kurze EinfÄuhrung der beiden Messverfahren gegeben. Die Grund-
lagen der dielektrischen Messung sowie die technischen Details werden in [169{171]
ausfÄuhrlich beschrieben.
3.4.2. Impedanz-Analyse
Impedanz ist ein wichtiger Parameter zur Charakterisierung von elektronischen Ma-
terialien, Komponenten und Schaltungen. Im Allgemeinen kann die Impedanz als
der Widerstand eines Bauteils oder einer Schaltung gegen das Leiten eines Wechsel-
stroms betrachtet und durch eine komplexe Zahl de¯niert werden. Abbildung 3.7 (a)
zeigt eine Vektorebene, in der die Impedanz Z aus einem Realteil (Widerstand, R)
und einem ImaginÄarteil (Reaktanz, X) besteht, und mit folgenden Gleichungen in
der rechteckigen bzw. polaren Koordinate wiedergegeben wird:
Z = R + jX = jZjejµ;
jZj =
p
R2 +X2;
µ = tan¡1(X=R);
(3.4)
wobei die Reaktanz X fÄur eine InduktivitÄat positiv und fÄur eine KapazitÄat negativ
ist. µ bezeichnet den Winkel zwischen der Impedanz und der realen Achse, und
betrÄagt in idealen FÄallen 0 fÄur einen Widerstand, 90± fÄur eine Spule und ¡90± fÄur
einen Kondensator.
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Abbildung 3.7.: Mathematische Darstellung der Impedanz in einer Vektorebe-
ne mit einer kapazitiven Reaktanz (X = ¡XC < 0) (a) und die verschiedenen
Ersatzschaltbilder fÄur Kondensatoren mit BerÄucksichtigung von ohmschen An-
teilen: mit einem Serienwiderstand RS (b), Parallelwiderstand RP (c) und die
Kombination davon (d).
Ein elektronisches Bauteil (Kondensator und Spule) zeigt in Wirklichkeit keine reine
Reaktanz, sondern auch ein gewissen Widerstand. Das bedeutet, dass die Impedanz
des Bauteils sowohl einen ImaginÄarteil jX als auch einen Realteil R aufweist. Der
GÄutefaktor Q wird als der Kehrwert der Verluste de¯niert:
Q = tan µ =
1
tan ±
=
X
R
; (3.5)
und bezeichnet das VerhÄaltnis zwischen den Energien, die im System gespeichert
und die durch das System verbraucht werden.
Um die Impedanz eines Kondensators beschreiben zu kÄonnen, wird sie normaler-
weise durch ein Ersatzschaltbild mit Kombinationen von reinen KapazitÄaten und
WiderstÄanden reprÄasentiert. In Abbildung 3.7 (b), (c) und (d) sind die Ersatzschalt-
bilder mit einem Serien- und Parallelwiderstand, sowie einer Kombination davon
dargestellt. Die entsprechenden Impedanzen von Schaltung (b) und (c) ergeben sich
mathematisch aus
Serien Z = RS ¡ jXC; (3.6)
Parallel Z =
¡jRPXC
RP ¡ jXC =
RPX
2
C
R2P +X
2
C
¡ j R
2
PXC
R2P +X
2
C
: (3.7)
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Abbildung 3.8.: Schematische Darstellung des Messprinzips der Impedanz-
Analyse. Die zu untersuchende Probe wird Äublicherweise als "DUT\ (engl. device
under test) bezeichnet.
Wie die obigen Gleichungen zeigen, weist die Impedanz mit einem parallel geschalte-
ten Widerstand eine komplizierte Form auf. Deshalb ist es angebracht die Impedanz
in solchen FÄallen durch die Admittanz Y aus der Summe der Konduktanz G und
Suszeptanz B zu ersetzen:
Parallel Y = 1=Z = G+ jB; (3.8)
wobei G = 1=RP und B = ¡1=XC sind.
Die dielektrischen Eigenschaften der untersuchten BST-Schichten werden aus der
Impedanzmessung unter BerÄucksichtigung eines solchen Ersatzschaltbildes ermit-
telt. Der Parallelwiderstand RP symbolisiert hierbei die dielektrischen Verluste, die
bei niedrigen Frequenzen (typischerweise f . 10MHz) dominieren, wÄahrend der
Serienwiderstand RS die metallischen Verluste in den Elektroden reprÄasentiert, die
bei hohen Frequenzen (f & 1GHz) Äuberwiegen kÄonnen [91, 95]. Deshalb kann das
Ersatzschaltbild (c) mit RP fÄur die Messungen im MHz-Bereich eingesetzt werden,
wÄahrend die beiden WiderstÄande RP und RS fÄur die Messungen im GHz-Bereich
berÄucksichtigt werden mÄussen.
In Abbildung 3.8 (links) wird das vereinfachte Messprinzip der Impedanz-Analyse
dargestellt mit
"
DUT\ als das zu charakterisierende Bauteil (engl. device under
test). Ein RF-Signal (eine Wechselspannung V ) wird durch die Kontaktierung an
der Probe angelegt und durch die Probe °ie¼t ein gewisser Wechselstrom I. Ist die
Probe kein reiner Widerstand, wird der Strom eine Phasenverschiebung µ aufwei-
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sen, wie in Abbildung 3.8 (rechts) dargestellt, welche das VerhÄaltnis zwischen dem
Realteil und ImaginÄarteil der Impedanz bezeichnet.
Die Impedanz der Probe ergibt sich aus dem Quotient der angelegten Spannung
V DUT zum gemessenen Strom IDUT
Z =
V DUT
IDUT
: (3.9)
In der Praxis wird jedoch nicht der Strom gemessen. Stattdessen wird eine sogenann-
te balancierte Messung verwendet, bei der ein Bezugs-Widerstand Rr mit "
DUT\
in Reihe geschaltet wird und die Impedanz von
"
DUT\ ergibt sich aus der Äuber Rr
abfallenden Spannung
Z = Rr
V DUT
V R
: (3.10)
3.4.3. Netzwerk-Analyse
Die Komponenten und Kontaktierungen, die fÄur mittlere Frequenzen geeignet sind,
verhalten sich anders bei hoher Frequenz. Im Frequenzbereich der Mikrowellen wird
die WellenlÄange vergleichbar mit der physikalischen Dimension des Bauteils und
dadurch kÄonnen zwei rÄaumlich ganz nahe Positionen eine betrÄachtliche Phasen-
di®erenz aufweisen. Deshalb kommt die Netzwerk-Analyse fÄur die dielektrischen
Charakterisierungen im GHz-Bereich zum Einsatz.
Das Messprinzip der Netzwerk-Analyse wird in Abbildung 3.9 schematisch darge-
stellt. Wenn ein Testsignal bei einer bestimmten Frequenz das Bauteil
"
DUT\ Äuber
die ÄUbertragungsleitung tri®t, wird ein Teil der einfallenden Spannung, je nach der
Impedanzanpassung des Bauteils zur Leitung, re°ektiert. Der Re°exionskoe±zient
¡ ist gegeben durch
¡ =
V R
V I
=
Z ¡Z0
Z +Z0
; (3.11)
wobei Z0 die Impedanz der ÄUbertragungsleitung ist und aus technischen GrÄunden
in der Regel 50­ betrÄagt.
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Abbildung 3.9.: Schematische Darstellung des Messprinzips der Netzwerk-
Analyse.
Nachdem die re°ektierte Spannung durch einen Detektor, dessen Frequenz zum
Testsignal angepasst ist, gemessen wird, wird die Frequenz des Testsignals erhÄoht
und schlie¼lich folgt ein Durchlauf Äuber einen Bereich von Frequenzen. In der Pra-
xis werden die sogenannten Streuparameter (S-Parameter) durch den Netzwerk-
Analysator extrahiert, um die dielektrischen Kennwerte des Bauteils zu erhalten
[172]. Die S-Parameter sind im Grunde eine Kennzeichnung der Re°exion und
Transmission eines Mikrowellensignals, das Äuber das Bauteil Äubertragen wird. Zum
Beispiel wird bei einem 2-Kanal-Modell das Signal an der Eingangs- und Aus-
gangsebene zweimal re°ektiert und demzufolge gibt es vier S-Parameter, wobei
S11, S22 die Re°exion und S21, S12 die Transmission des Eingangs bzw. Ausgangs
sind [171]. Wenn es sich beim zu charakterisierenden System um ein 1-Kanal-Modell
handelt, wie im Fall der in Abschnitt 4.3 vorgestellten Hochfrequenz-Anordnung,
fÄuhren die S-Parameter zu S11 zurÄuck, der im Wesentlichen identisch mit dem Re-
°exionskoe±zient ¡ ist.
Eine Kalibration vor der Messung ist fÄur die Netzwerk-Analyse sehr wichtig, um
die systematischen Fehler zu entfernen, die durch die NichtidealitÄat des Systems,
wie z. B. Strahlungsverluste, dielektrische Verluste und kapazitive Kopplungen, ver-
ursacht werden. Es ist jedoch nicht mÄoglich die statistischen Fehler wie Rauschen,
Drift oder Umgebung (Schwankung von Temperatur, Feuchtigkeit und Druck) durch
die Kalibrierung abzutrennen. Deswegen sollen die Netzwerk-Analysen mÄoglichst in
einer stabilen und gut abgeschirmten Messumgebung durchgefÄuhrt werden.
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4.1. Integriertes UHV-System zur Ober°Äachen- und
Grenz°Äachen-Analyse
Die Untersuchung der chemischen und elektronischen Eigenschaften der Material-
ober°Äachen mittels Photoemission erfolgt typischerweise unter Ultrahochvakuum
(UHV)-Bedingungen, das hei¼t, der Druck des Analysesystems ist unterhalb 10¡7 Pa.
Die UHV-Bedingungen garantieren einerseits einen verlustfreien Transport der Elek-
tronen zum Detektor. Zudem ist ein hohes Vakuum entscheidend, um die Ober°Äache
wÄahrend des Experiments frei von Adsorbaten aus dem Restgas (z. B. H2, H2O, CO,
CO2) zu behalten.
Wenn die zu charakterisierende Probe au¼erhalb des Analysesystems prÄapariert
ist (d. h. ex situ), wird die Ober°Äache von Adsorbaten wie Kohlenwassersto®- und
WassermolekÄulen abgedeckt sein, sobald sie der Luft ausgesetzt wird. Solche Kon-
taminationen sind zum Beispiel in XP-ÄUbersichtspektren zu erkennen und fÄuhren
zu einer Modi¯zierung der chemischen und elektronischen Struktur der Ober°Äache.
Es gibt verschiedene MÄoglichkeiten eine Vorbehandlung vor der Analyse durch-
zufÄuhren, um die Adsorbate zu entfernen. FÄur oxidische Ober°Äachen ist ein mÄa¼iger
Heizvorgang bei 400 - 600 ±C in Sauersto® in der Regel sehr zweckdienlich [173]. FÄur
die Materialien, die emp¯ndlich fÄur Oxidation oder hohe Temperaturen sind (z. B.
Zinn-dotiertes Indiumoxid oder organische Materialien), muss auf solche Behand-
lungen jedoch verzichtet werden. Au¼erdem spielt die Ober°Äachenrauigkeit auch ei-
ne wichtige Rolle. Zum Beispiel fÄur BaTiO3- und Pb(Zr,Ti)O3-Keramiken benÄotigt
eine vollstÄandige Entfernung von Adsorbaten aufgrund der rauen Ober°Äache und
porÄosen Struktur einen erhÄohten Zeitaufwand [174]. Eine Alternative zur Vorbe-
handlung ist das Ar-Ionensputtern, wobei Ober°Äachenschichten von einfallenden
Ar-Ionen abgetragen werden. Solcher Ionenbeschuss fÄuhrt jedoch zum Aufbrechen
von chemischen Bindungen und demzufolge zur ZerstÄorung der KristallinitÄat und
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Abbildung 4.1.: Schematische Darstellung des integrierten Systems DAISY-
MAT. Auf der linken Seite be¯nden sich die Depositionskammern zur Abschei-
dung verschiedener Materialien, die Äuber eine Transferkammer miteinander ver-
bunden sind. Auf der rechten Seite sind die Depositionseinheiten auf eine Ana-
lysekammer verlÄangert, in der sich ein Multitechnik-Ober°Äachenanalysesystem
be¯ndet. (Ba,Sr)TiO3 und Al2O3 wurden in der Oxidkammer II abgeschieden.
Bildung von Defekten. Ferner kann die Zusammensetzung der Ober°Äache aufgrund
des Vorzugssputterns (d. h. unterschiedliche Sputterraten fÄur verschieden schwere
Atome) verÄandert werden [175, 176]. Ein anschlie¼ender Konditionierungsprozess
bei niedrigen Temperaturen [177] wird oft mit dem Ar-Ionensputtern kombiniert,
um die Ober°Äache nachtrÄaglich zu verbessern. Weitere MÄoglichkeiten wie die Be-
handlung mit niederenergetischen Helium-Plasmen [178] oder atomarem Sauersto®
bzw. Ozon (O3) [179] kÄonnen auch fÄur die entsprechenden Materialien verwendet
werden.
Im Vergleich dazu, wird bei einem in situ Experiment fÄur die Ober°Äachen- und
Grenz°Äachen-Analyse die Probe nach der PrÄaparation in einer Vakuumkammer oh-
ne Aussetzung an Luft direkt in die Analysekammer transferiert, sodass das gesam-
te Experiment unter UHV-Bedingungen durchgefÄuhrt werden kann. Solche in situ
Experimente werden durch das integrierte System DAISY-MAT (DArmstÄadter
Integriertes SYstem fÄur MATerialforschung) ermÄoglicht, in dem die PrÄaparation
und Ober°Äachenanalyse der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Schichten durch-
gefÄuhrt wurden. Es besteht aus einer Analysekammer, die Äuber eine zentrale Trans-
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ferkammer mit mehreren PrÄaparationskammern verbunden ist. ÄUber die zentrale
Transferkammer kÄonnen die Proben innerhalb kurzer Zeit zwischen PrÄaparations-
und Analysekammer ÄuberfÄuhrt werden, ohne die UHV-Bedingungen brechen zu
mÄussen. Die verschiedenen Depositionskammern verfÄugen Äuber eine Vielfalt von
Materialien mittels unterschiedlichen Depositionsverfahren, womit die Analysen
verschiedener Materialgrenz°Äachen unter in situ Bedingungen durchgefÄuhrt werden
kÄonnen. Der Basisdruck des Systems betrug in der Zeit dieser Arbeit 10¡8 - 10¡9 Pa.
Eine schematische Darstellung des DAISY-MAT ist in Abbildung 4.1 gezeigt.
In der Analysekammer be¯ndet sich ein Physical Electronics 5700 Multi-Technique
System, das aus zwei RÄontgenquellen, einer Ultraviolett-Quelle, einer Ionen-Quelle
und einem Elektronenanalysator besteht. Als RÄontgenquellen fÄur die RÄontgenphoto-
elektronenspektroskopie (Abk. XPS) stehen eine Mg/Al-Dualanode und eine mono-
chromatisierte Al-Anode zur VerfÄugung. Die Anregungsenergien betragen 1253,6 eV
fÄur die Mg K®-Strahlung und 1486,6 eV fÄur die Al K®-Strahlung. Die monochro-
matisierte Al-RÄontgenstrahlung besitzt eine geringere Linienbreite von etwa 0,3 eV
gegenÄuber der unmonochromatisierten Dualanode von etwa 0,8 eV. FÄur die Ultravio-
lett-Photoelektronenspektroskopie (Abk. UPS) wird eine Helium-Gasentladungs-
lampe mit Anregungsenergie von 21,22 eV (He I) und 40,86 eV (He II) eingesetzt.
Die Photoelektronen werden mit Hilfe eines Halbkugelanalysators (engl. Concent-
ric Hemispherical Analyser) detektiert. Der Winkel zwischen der einfallenden Strah-
lung und dem Eintrittsspalt des Analysators betrÄagt fÄur die monochromatische XPS
90±. WÄahrend der XPS-Messungen wird die Probenober°Äache mit einemWinkel von
45± zum Analysator positioniert. UPS-Messungen mÄussen in Normalemission und
mit einem an der Probe angelegten Potential von ¼ 1; 5V durchgefÄuhrt werden.
Die Ionenquelle kann mit verschiedenen Edelgasen wie He, Ne oder Ar betrie-
ben werden und ermÄoglicht die Untersuchung der Zusammensetzung an der Ober-
°Äache mittels Ionenstreuspektroskopie (engl. low energy ion scattering spectroscopy,
Abk. LEISS [180]). Eine weitere Funktion der Ionenquelle ist die Ober°Äachenreini-
gung durch den Ionenbeschuss mit Ar- oder He-Ionen. Zur Kalibration der Bin-
dungsenergie in der Photoemission erfolgen die Messungen der charakteristischen
Rumpfniveau-Emissionen sowie der Fermikante mit durch Ionenbeschuss gereinig-
ten Metallproben.
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4.2. SchichtprÄaparation
Die SchichtprÄaparation, in erster Linie die Depositionsbedingungen der Kathoden-
zerstÄaubung, womit der Gro¼teil der Schichten im Rahmen dieser Arbeit hergestellt
wurde, entscheidet ummittelbar Äuber die Eigenschaften der Proben. Darunter sind
z. B. Druck, Temperatur, O2-Gehalt und Substrat-Target-Abstand die wichtigen
Parameter. Eine ausfÄuhrliche Untersuchung des Ein°usses der ProbenprÄaparation
auf die Eigenschaften der (Ba,Sr)TiO3-Schichten, wie z. B. Morphologie, StÄoichio-
metrie, KristallinitÄat, elektronische Ober°Äacheneigenschaften sowie dielektrische Ei-
genschaften, wurde von Schafranek in [134] beschrieben. Basierend auf seinen Er-
gebnissen wurden die Schichten unter entsprechend optimierten Bedingungen prÄapa-
riert, mit denen die Charakterisierung und Modi¯zierung bezÄuglich der Zielsetzung
dieser Arbeit durchgefÄuhrt wurden.
Tabelle 4.1.: Depositionsbedingungen verschiedener Materialien mittels
Magnetron-KathodenzerstÄaubung. Hierbei sind Tsub die Temperatur des Sub-
strats, dST der Substrat-Target-Abstand, p der Gesamtdruck, xO2 der O2-Gehalt
im Prozessgas, ~P die RF- bzw. DC-Leistung und ~R die Depositionsrate. (RT:
Raumtemperatur, RF: Radiofrequenz, DC: Gleichstrom)
Material Tsub dST p xO2 ~P ~R
[ ±C] [cm] [Pa] % [W] [nm/min]
(Ba,Sr)TiO3 650 6,0 4 1 50 (RF) ¼ 5
Al2O3 RT 8,2 0,5 15 40 (RF) 0,4 - 0,5
In2O3:Sn 400 8,2 0,5 0 25 (RF) ¼ 6
Pt RT 8,5 0,5 0 15 (DC) ¼ 8
In diesem Abschnitt werden, neben einer Kurzfassung der verwendeten Depositions-
bedingungen der betre®enden Materialien, einige zusÄatzliche ErlÄauterungen gege-
ben. Die entsprechenden verwendeten Parameter sind in Tabelle 4.1 aufgefÄuhrt.
Au¼er Platin, bei dem das Plasma mit Hilfe eines Gleichstroms (DC) angeregt ist,
erfolgte die Deposition durchweg mit Radiofrequenz (RF)-KathodenzerstÄaubung.
(Ba,Sr)TiO3 und In2O3:Sn wurden von keramischen Targets der gewÄuschten Zusam-
mensetzung abgeschieden, Al2O3 hingegen von einem metallischen Al-Target mit
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Abbildung 4.2.: Depositionsraten
der BST-Schichten in AbhÄangigkeit
der Substrat-Target-AbstÄanden so-
wie Leistung und Druck.
einem reaktiven Prozess [181]. Das ITO-Target enthÄalt 10wt.% SnO2. Die abgeschie-
denen ITO-Schichten zeigen eine typische SchichtleitfÄahigkeit von zirka 2£104 S=cm
[138]. Eine vollstÄandige Oxidation der Al2O3-Schicht, die mit 15% O2 abgeschieden
wurde, wurde anhand der XPS-Messungen bestÄatigt (siehe Abschnitt 5.1).
Die (Ba,Sr)TiO3-DÄunnschichten wurden bei einer Substrattemperatur von 650
±C
mit einer RF-Leistung von 50W abgeschieden. Der Gesamtdruck betrÄagt 4Pa
und das Prozessgas enthÄalt ein Ar/O2-Gemisch mit 1% O2. Die dielektrischen
Eigenschaften der BST-Schichten hÄangen stark vom Substrat-Target-Abstand ab
[127, 134], wobei die relative PermittivitÄat sowie die Steuerbarkeit mit abnehmen-
dem Abstand vermindert werden. Das Verhalten steht mÄoglicherweise im Zusam-
menhang mit dem Ti-Gehalt. Einen Äaquivalenten Ein°uss hat der Gesamtdruck p
bei der Abscheidung, denn je geringer der Druck ist, desto lÄanger ist die mittlere
freie WeglÄange fÄur die ausgeschlagenen Teilchen und desto hÄoher ist die Depositi-
onsrate. Wenn nicht anders angegeben, wurden die BST-Schichten in dieser Arbeit
unter den in Tabelle 4.1 angegebenen Bedingungen prÄapariert, da eine mittlere Per-
mittivitÄat und Steuerbarkeit bei diesen Bedingungen erhalten werden kÄonnen. Au-
¼erdem ist die Depositionsrate bei diesen Bedingungen hoch, wie in Abbildung 4.2
gezeigt. Es wurden BST-Targets mit verschiedenen Ba/Sr-VerhÄaltnissen verwendet,
allerdings wurde Ba0;6Sr0;4TiO3 fÄur die meisten Untersuchungen eingesetzt, da der
Curie-Punkt der Keramik bei dieser Zusammensetzung nominell knapp unterhalb
0 ±C liegt [38] und die resultierenden DÄunnschichten reprÄasentative Eigenschaften
aufweisen (hohe "r und ¿). Die mittels XPS bestimmten Ba/Sr-VerhÄaltnisse sind in
Abschnitt 7.3.2 angegeben.
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Abbildung 4.3.: Eine auf platiniertem Si-Substrat abgeschiedene BST-Schicht
mit einer GrÄo¼e von 2£2 cm2 (links) und eine HREM-Aufnahme der Mehrschicht-
Struktur (rechts, aus [127]).
Die laterale HomogenitÄat der zerstÄaubten Schicht, das hei¼t, die Schichtdicke und
StÄochiometrie, ist in der Regel hoch. Die Schichtdickenmessungen mittels Ellipso-
metrie weisen darauf hin, dass der Unterschied der Schichtdicken Äuber eine 2£2 cm2
Probe weniger als 3% betrÄagt. Je langsamer die Deposition verlÄauft, das bedeutet
grÄo¼erer Abstand bzw. hÄoherer Druck, desto homogener ist die Schicht. Mit Hilfe
des hoch re°ektierenden platinierten Substrats kann die HomogenitÄat der Schicht-
dicke auch durch die Farbe der Schicht gut erkannt werden (Abbildung 4.3 (links)).
Das platinierte Si-Substrat von der Firma INOSTEK Inc. wurde vorwiegend fÄur
die Herstellung der BST-Schicht verwendet. Es besitzt eine Mehrschicht-Struktur
von p-Si(100)/SiO2/TiO2/Pt(111), wie die Rasterelektronenmikroskopaufnahme in
Abbildung 4.3 (rechts) zeigt. Die TiO2-Sicht (d = 20 nm) bietet eine gute Haftung
zwischen SiO2 (d = 300 nm) und Pt (d = 150 nm).
Das Si-Substrat ist kostengÄunstig und mit den konventionellen Halbleitertechnolo-
gien gut kompatibel. Es kann in eine gewÄunschte GrÄo¼e gut verarbeitet werden und
verfÄugt Äuber eine sehr gute chemische und thermische StabilitÄat. Die °Äachige Pt-
Schicht wird als die untere Elektrode fÄur die Parallelplattenkondensator-Struktur
benutzt. Ein Nachteil ist jedoch ihre Ober°Äachenmorphologie. Die Messung mit-
tels Rasterkraftmikroskopie (Abk. AFM) in Abbildung 4.4 (links) zeigt, dass die
Pt-Ober°Äache eine hohe Dichte von Erhebungen aufweist. Ein Querschnitt durch
eine derartige Erhebung in Abbildung 4.4 (rechts) verdeutlicht deren au¼ergewÄohn-
liche HÄohe, die nahezu gleich wie die Dicke der Pt-Schicht ist. Die Ausbildung der
Erhebungen ist auf die Druckspannung der Schicht zurÄuckzufÄuhren. Das Heizen
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Abbildung 4.4.: AFM-Aufnahme eines nicht behandelten platinierten Si-
Substrat in einer 2-dimensionalen Darstellung (links) und das Querschnitt einer
Pt-Erhebung (rechts). Die hellblaue Linie zeigt die Stelle, bei der das Querschnitt
genommen wird.
bei einer Temperatur hÄoher als 500 ±C, wie fÄur die BST-Abscheidung erforderlich
ist, kann das Wachstum weiter vorantreiben [182]. Solch ein Verhalten ist auch
bei der Pt-Schicht auf einkristallinen Substraten wie SrTiO3 und MgO zu sehen.
Aufgrund der gro¼en Gitterfehlanpassung kÄonnte dabei die Dichte und HÄohe der Pt-
Erhebungen noch erhÄoht sein. Die Pt-Erhebungen kÄonnen insbesondere bei geringen
BST-Schichtdicken KurzschlÄusse zwischen unteren und oberen Elektroden verursa-
chen. Auch wenn eine hinreichend dicke BST-Schicht die Erhebungen abdeckt, wird
sich das anliegende elektrische Feld an der Spitze der Erhebungen verstÄarken und
die Durchbruchsspannung der Probe verringern. Da die GrÄo¼e der oberen Elektro-
den die Dichte der Erhebungen deutlich Äubertri®t, ist die Wahrscheinlichkeit der
Bildung von Schwachstellen, z. B. mÄoglichen KurzschlÄussen, hoch.
Ein weiteres Problem der BST-Schicht, das zu ProbenausfÄallen fÄuhren kann, sind
Mikrorisse, die durch die unterschiedlichen thermischen Ausdehnungskoe±zienten
von Pt und BST und die daraus folgende Spannung in der BST-Schicht verur-
sacht werden. WÄahrend der Abscheidung der oberen Elektroden kann das Metall
in die Mikrorisse einlaufen und ebenfalls zu KurzschlÄussen oder FeldÄuberhÄohun-
gen fÄuhren. Deshalb ist es wichtig, eine kontrollierte AbkÄuhlung der BST-Schicht
von der Depositionstemperatur (650 ±C) auf Raumtemperatur durchzufÄuhren. Ab-
bildung 4.5 zeigt optische Mikroskopaufnahmen von BST-Schichten. Die mit einer
Rate von 20K/min abgekÄuhlte Schicht (links) weist keine Mikrorisse auf, wÄahrend
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die ungeregelt abgekÄuhlte Schicht (rechts) eine hohe Konzentration orientierter Mi-
krorisse aufweist. Die Risse verlaufen Äuber die Pt-Erhebungen, da die Spannungen
an diesen Stellen besonders hoch sind. Au¼erdem ist die Bildung der Mikrorisse
von der Schichtdicke abhÄangig. Es wurde beobachtet, dass sich bei einer 660-nm-
dicken BST-Schicht, trotz langsamer AbkÄuhlung, viele Risse gebildet haben. FÄur
die BST-Abscheidungen innerhalb dieser Arbeit wurde immer eine AbkÄuhlung mit
einer Rate von 10K/min durchgefÄuhrt.
Abbildung 4.5.: Optische Mikroskopaufnahme einer BST-Schicht mit (links)
und ohne (recht) kontrollierter AbkÄuhlung nach der Abscheidung. Die schwarzen
Punkte in den Bilder sind auf die Pt-Erhebungen des Pt-Substrats zuzuordnen,
die sich durch die BST-Schicht abbilden.
4.3. Messaufbauten zur elektrischen und dielektrischen
Charakterisierung
Zur elektrischen und dielektrischen Charakterisierung werden passende Messaufbau-
ten fÄur die Elektrodengeometrie, Kontaktierungstechnik sowie die Messung benÄotigt,
um eine hohe Genauigkeit und Reproduzierbarkeit der Messungen zu erhalten. In
der vorliegenden Arbeit wurden zwei Messsysteme verwendet, welche sowohl fÄur
DC- als auch fÄur AC-Charakterisierung geeignet sind. Beide Systeme umfassen
eine Parallelplattenkondensator-Geometrie, bei der eine bzw. mehrere Schichten,
die zu untersuchen sind, auf einer unteren Elektrode abgeschieden werden und an-
schlie¼end die oberen Elektroden auf den zuvor abgeschiedenen Schichten durch
zwei unterschiedliche Methoden aufgebracht werden. Diese Geometrie zeichnet sich
durch gro¼e realisierbare KapazitÄaten sowie gro¼e anliegende SteuerfeldstÄarken bei
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Abbildung 4.6.: Schematische Darstellungen der Elektrodengeometrie fÄur DC-
und AC-Charakterisierung bei niedrigen (links) und hohen Frequenzen (rechts).
Die Dreiecke reprÄasentieren die Kontaktierungen mit den Messspitzen.
kleinen Steuerspannungen aus, was durch den geringen einstellbaren Elektroden-
abstand (d. h. die Schichtdicke des Dielektrikums) im Bereich von einigen 100 nm
ermÄoglicht wird.
Abbildung 4.6 zeigt die schematischen Darstellungen der zwei verwendeten Elek-
trodengeometrien. Die oberen Elektroden der ersten Geometrie (links), die der AC-
Charakterisierung bis zum MHz-Bereich entspricht, wird durch eine unmittelbar
auf der Schichtober°Äache befestigte Schattenmaske abgeschieden. Der Durchmesser
betrÄagt typischerweise 100 bis 500¹m, wobei die Elektroden mit einem Durchmes-
ser von 200¹m zumeist fÄur diese Geometrie verwendet werden, da diese GrÄo¼e eine
erleichterte Kontaktierung bietet, und zugleich zu keiner deutlich erhÄohten Wahr-
scheinlichkeit von ProbenausfÄallen fÄuhrt, welcher oft aufgrund der Mikrorisse oder
LÄocher in der Schicht auftritt. Da die Dicke der BST-Schicht viel kleiner als die
horizontale Dimension der Elektroden ist, ist das anliegende elektrische Feld weit-
gehend senkrecht auf die obere Elektrode gerichtet. So lÄasst sich die KapazitÄat CBST
der BST-Schicht durch Gleichung 2.4 beschreiben.
FÄur die Untersuchung der dielektrischen Eigenschaften im GHz-Bereich wurde die
in Abbildung 4.6 (rechts) dargestellte Geometrie verwendet, wobei die Strukturie-
rung der Elektroden mittels Photolithographie und Lift-O®-Prozess durchgefÄuhrt
wurden [183]. Dies ist insbesondere fÄur die Charakterisierung bei hohen Frequen-
zen notwendig, um Kondensatoren mit kleiner KapazitÄat und kurzen Zuleitungen
prÄaparieren zu kÄonnen, denn die Lage der Resonanzfrequenz hÄangt von der Kapa-
zitÄat C des untersuchten Kondensators und der InduktivitÄat L der Zuleitungen wie
folgt ab:
!Res =
p
CL: (4.1)
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Abbildung 4.7.: Kontaktierungsmethoden fÄur die unterschiedlichen Elek-
trodengeometrien, die mittels Schattenmaske (links) bzw. Photolithographie
(rechts) angefertigt sind.
Die zu charakterisierende KapazitÄat CBST wird durch die aus technischen GrÄunden
bei der Maskenherstellung gebildete Achteck°Äache mit Durchmesser von 6 bis 48¹m
auf der BST-Schicht und die untere Elektrode gebildet. ZusÄatzlich wird eine um-
laufende Masse°Äache verwendet, die mehrere Funktionen besitzt. Sie Äuberlappt am
Rand der BST-Schicht mit der unteren Metallisierung und dient als Gleichspan-
nungsverbindung zwischen den Massekontakten der Messspitzen und der unteren
Elektrode, womit Äuber der KapazitÄat CBST die zwischen "
Signal\- und
"
Ground\-
(Abk. gnd) AnschlÄussen der Messspitzen eingeprÄagte Gleichspannung anliegt. Au-
¼erdem stellt die Masse°Äache eine verteilte KapazitÄat Cgnd dar, deren °Äachenin-
tegrale GrÄo¼e (Cgnd À CBST) als "Kurzschluss\ bei hohen Frequenzen betrachtet
werden kann [183].
Bei den beiden verwendeten Geometrien handelt es sich nicht um eine fÄur Mi-
krowellenanwendungen optimierte Komponentenstruktur, sondern um eine relativ
einfache und zuverlÄassige Geometrie, die zur Charakterisierung und Optimierung
der Schicht- sowie Grenz°Äacheneigenschaften dient. Der Vorteil dieser beiden Geo-
metrien ist, dass keine Strukturierung der unteren Elektrode und der BST-Schicht
mittels Photolithographie und Ionen-ÄAtzen notwendig ist [184]. Dies reduziert den
technologischen Aufwand der Fertigung und vermeidet wesentlich die Äau¼eren Ein-
°Äusse auf die Schichteigenschaften.
Die entsprechenden Kontaktierungsmethoden sind in Abbildung 4.7 gezeigt. Bei
der ersten Geometrie fÄur AC-Charakterisierung im MHz-Bereich werden die Elek-
troden von zwei MesskÄopfen durch Wolfram-Spitzen kontaktiert (links). FÄur ITO-
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Elektroden werden vergoldete Wolfram-Spitzen verwendet um mÄogliche elektro-
chemische Reaktionen zu vermeiden. ÄUber Koaxialkabel sind die MesskÄopfe mit
dem Sourcemeter (Keithley 2612 bzw. 6487) fÄur die elektrischen Messungen bzw.
mit dem Impedanzanalysator (Agilent 4294A) fÄur die dielektrischen Messungen bis
MHz-Bereich verbunden. Das elektrische Signal wird durch die Messspitze
"
Signal\
an der oberen Elektrode angelegt, wÄahrend die untere Elektrode durch die Messs-
pitze
"
gnd\ auf der Masse gelegt wird. Demzufolge ist die PolaritÄat der Spannung
immer der Spannungsunterschied von oberer Elektrode in Bezug auf untere Elek-
trode. Dieser Messaufbau verlangt wenig technischen Aufwand und ermÄoglicht eine
schnelle und direkte Charakterisierung und Optimierung der Materialeigenschaf-
ten.
Bei der zweiten Geometrie fÄur Charakterisierungen im GHz-Bereich wird ein speziell
fÄur Hochfrequenztechnik entwickelter Messkopf eingesetzt, der Äuber drei Messspit-
zen (1£
"
Signal\, 2£
"
Ground\) auf einer Ebene verfÄugt (rechts). Der Messkopf ist
mit einem Netzwerkanalysator (Anritsu 37397C) verbunden und das elektrische Si-
gnal wird ebenfalls durch die mittlere
"
Signal\-Messspitze auf der inneren Elektrode
angelegt. Dank der hoch automatisierten Probe-Station ist eine prÄazise Kontaktie-
rung und eine automatische Abtastung von einer Probenmatrix mÄoglich. Dadurch
kann die gesamte Eigenschaft der Probe im GHz-Bereich systematisch charakteri-
siert werden. Die Prozessierung solcher Elektrodenstrukturen und die Messungen
mittels Netzwerk-Analyse im GHz-Bereich wurden am Fachgebiet Mikrowellentech-
nik (Prof. Jakoby) der TU Darmstadt durchgefÄuhrt.
4.4. Weitere Messaufbauten
Die weiteren in dieser Arbeit verwendeten Messmethoden sind:
• Rasterkraftmikroskopie erfolgt mit demMikroskopAsylum Research MFP-
3D am Fachgebiet Ober°Äachenforschung der TU Darmstadt.
• Ellipsometrie erfolgt mit dem spektroskopischen Ellipsometer Sentech SE800
am Fachgebiet Elektronische Materialeigenschaften der TU Darmstadt.
• Polarisationsmessung erfolgt mit dem LC-Meter Radiant an der Univer-
sitÄat der Wissenschaft und Technologie, Hefei, China.
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Teil II.
Ergebnisse und Auswertung

5. Grenz°Äacheneigenschaften
Die Untersuchungen der Grenz°Äacheneigenschaften zwischen (Ba,Sr)TiO3 und Al2O3
bzw. In2O3:Sn werden in diesem Kapitel prÄasentiert. Dazu wird Photoelektronen-
spektroskopie mit in situ SchichtprÄaparation eingesetzt, bei der die BarrierenhÄohe
wÄahrend der Grenz°Äachenausbildung direkt ermittelt werden kann. FÄur beide Grenz-
°Äachen werden zwei Experimente mit umgekehrter Substrat-Schicht-Reihenfolge
durchgefÄuhrt.
5.1. Grenz°Äachen zwischen (Ba,Sr)TiO3 und Al2O3
Zur Ausbildung der BST/Al2O3-Grenz°Äache wurden zuerst zwei Substratschich-
ten { 200 nm Ba0;6Sr0;4TiO3 und 14 nm Al2O3 { auf Si/SiO2/TiO2/Pt-Wafer unter
folgenden Bedingungen abgeschieden
BST: Tsub = 650
±C, p = 4Pa, xO2 = 1% und dST = 7; 5 cm,
Al2O3: Tsub = 25
±C, p = 0; 5Pa, xO2 = 15% und dST = 8; 2 cm.
Mit Hilfe des integrierten UHV-Systems, wurden fÄur das jeweilige Experiment
Al2O3 bzw. BST mit obigen Parametern schrittweise auf der Substratschicht ab-
geschieden und die entsprechenden XP-Spektren der sukzessiven Grenz°Äachenaus-
bildung wurden aufgenommen.
5.1.1. Al2O3 auf BST
In Abbildung 5.1 sind die ÄUbersichtspektren der BST-Substratschicht und der dar-
auf abgeschiedenen Al2O3-Schicht dargestellt. Zu Beginn des Grenz°Äachenexperi-
ments sind bei der unbeschichteten BST-Schicht nur die Rumpfniveau-Emissionen
von Ba, Sr, Ti und O mit den typischen IntensitÄatsverhÄaltnissen zu erkennen,
wÄahrend am Ende bei der Al2O3-Schicht nur die Emissionen von Al und O detektiert
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Abbildung 5.1.: ÄUbersichtsspek-
tren der BST-Substratschicht vor
dem Grenz°Äachenexperiment und
der Al2O3-Schicht nach vollstÄandi-
ger AbschwÄachung der Substrate-
missionen.
werden kÄonnen. Zwischen den zwei Schritten weisen die Spektren eine ÄUberlagerung
von beiden Schichten auf, wie die mit hoher Au°Äosung gemessenen Spektren zeigen.
Die ÄUbersichtspektren deuten auf kontaminationsfreie Ober°Äachen beider Schich-
ten hin. Das hei¼t, auf der Ober°Äache ist kein Kohlensto® oder andere Fremdsto®e
zu sehen, welches ein wesentlicher Vorteil der in situ PrÄaparation ist.
In Abbildung 5.2 sind die mit hoher Au°Äosung aufgenommenen XP-Spektren der
Sr 3d, Ti 3d, Ba 3d5=2, Ba 4d-Substratemissionen der BST-Schicht und der Al 2p-
Emission der Al2O3-Schicht sowie die beiden Schichten zuzuordnende O 1s-Emission
im Verlauf der schrittweisen Deposition von Al2O3 gezeigt.
Vor der Abscheidung des Al2O3 weisen alle Substratemissionen typische Bindungs-
energien fÄur (Ba,Sr)TiO3 auf. Die Emissionen von Ba 3d
1, Ba 4d, Sr 3d und Ti 2p
zeigen alle eine Dublett-Aufspaltung mit den entsprechenden IntensitÄatsverhÄalt-
nissen. Zudem weisen die Emissionen von Ba 3d und Ba 4d eine typische Auf-
spaltung in eine Barium-Volumenkomponente mit niedrigerer Bindungsenergie und
eine Barium-Ober°Äachenkomponente mit hÄoherer Bindungsenergie auf [134]. Die
Ursprung dieser Aufspaltung ist bisher noch nicht endgÄultig verstanden. Die Un-
tersuchungen mittels PES und PFM (engl. piezoresponse force microscopy) weisen
darauf hin, dass dieses Verhalten mÄoglicherweise einer Ober°Äachenladung zurÄuck-
geschrieben werden kann [134, 185]. Nachdem die Al2O3-Schicht eine Schichtdicke
1Die Emissionslinie von Ba 3d3=2 ist hierbei aufgrund der gro¼en Aufspaltung der Bindungsener-
gie nicht gezeigt.
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Abbildung 5.2.: Mit hoher Au°Äosung gemessene Spektren der Emissionen
des BST-Substrats und der Al-Emission des abgeschiedenen Al2O3 sowie den
Emissionen im Valenzbandbereich wÄahrend der schrittweisen Ausbildung der
BST/Al2O3-Grenz°Äache. Alle Spektren wurden mit monochromatischer Al-K®-
Strahlung angeregt. Die angegebenen Schichtdicken von Al2O3 sind durch die
AbschwÄachung der Sr3d- und Ti2p-Substratemission berechnet.
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von 24 nm erreicht hat, sind nur die Emissionen von Al 2p und O 1s zur erkennen,
deren Bindungsenergien (EB;Al2p = 73; 6§0; 1 eV und EB;O1s = 529; 6§0; 1 eV) mit
Al2O3 gut Äubereinstimmen [149]. Dies deutet darauf hin, dass eine vollstÄandige Ab-
schwÄachung der Substratemissionen durch die Bedeckung der Al2O3-Schicht sowie
eine vollstÄandige Oxidation von Al wÄahrend der reaktiven KathodenzerstÄaubung
erreicht werden.
WÄahrend der Abscheidung des Al2O3 nimmt die IntensitÄat von Al 2p allmÄahlich
zu, dagegen zeigen die Substratemissionen eine exponentiell abnehmende IntensitÄat,
mit einer AbschwÄachung, die der inelastischen mittleren freien WeglÄange der jewei-
ligen Emissionen entspricht. Dies weist auf ein lagenweises Wachstum des Al2O3
und die Ausbildung einer atomar scharfen Grenz°Äache hin. Trotz der variierenden
IntensitÄat zeigen die Emissionen von Sr, Ti und Al wÄahrend der Abscheidung ei-
ne gleichbleibende Linienform, das hei¼t, eine unverÄanderte Linienbreite aller drei
Emissionen.
Die Aufspaltung in die Volumenkomponente und die Ober°Äachenkomponente der
Ba 3d- und Ba 4d-Emission ist wÄahrend der ganzen Abscheidung zu erkennen. Die
Ober°Äachenkomponente der Ba 3d-Emission hat im Vergleich zu der des Ba 4d
eine grÄo¼ere relative IntensitÄat, was auf eine stÄarkere Ober°ÄachensensitivitÄat des
Ba 3d-Rumpfniveaus zurÄuckgefÄuhrt werden kann. Das IntensitÄatsverhÄaltnis der
Ober°Äachenkomponente zur Volumenkomponente der beiden Emissionen sowie ihre
Linienform verÄandern sich bis zu einer Al2O3-Bedeckung von 4ºA nicht. Nach mathe-
matischer Linienanpassung weist die Aufspaltung von Ba 3d5=2 eine Energiedi®erenz
von etwa 1,25 eV auf, wÄahrend die fÄur Ba 4d bei 1,05 eV liegt. Die relative Inten-
sitÄat der Ober°Äachenkomponente und die Energiedi®erenz der Aufspaltung nehmen
nach Aufbringen von etwa 7ºA Al2O3 zu, wobei die ErhÄohung der Energiedi®erenz
bei der Ba 4d-Emission stÄarker ist. VerÄanderung des IntensitÄatsverhÄaltnisses steht
mÄoglicherweise im Zusammenhang mit der Ober°Äachenladung.
Die in Abbildung 5.2 ebenfalls dargestellte O 1s-Emission und die Valenzbandspek-
tren entstammen, je nach Schichtdicke der BST-Schicht, der Al2O3-Schicht oder
einer ÄUberlagerung von beiden. Mit keiner bzw. geringer Al2O3-Bedeckung hat die
O 1s-Emission eine Bindungsenergie von etwa 529,6 eV mit einer schmalen und
symmetrischen Form, die typisch fÄur BST ist. Die O 1s-Linienform wird mit zu-
nehmender Al2O3-Schichtdicke (dAl2O3 ¸ 7ºA) allmÄahlich breiter und verschiebt
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zu hÄoherer Bindungsenergie. Dies kann einem graduellen ÄUbergang der Sauersto®-
emission aus BST zu der aus Al2O3 zugeschrieben werden. Der Abstand zwischen
Ferminiveau und Valenzbandmaximum (VBM) des unbeschichteten BST liegt zu
Beginn des Grenz°Äachenexperiments bei 2,44 eV. Nach vollstÄandiger AbschwÄachung
der Substratemissionen { was ungefÄahr 24 nm Al2O3-Bedeckung entspricht { wird
ein Wert von 3,74 eV beobachtet. ÄAhnlich wie die O 1s-Emission zeigt der Verlauf
der Valenzbandspektren einen deutlichen ÄUbergang von BST zu Al2O3.
WÄahrend der Abscheidung zeigen alle Rumpfniveau-Emissionen sowie die Valenz-
bandspektren eine Verschiebung der Bindungsenergie. Die Analyse dieser Verschie-
bung wird in Abschnitt 5.1.3 zusammen mit dem umgekehrten Grenz°Äachenexpe-
riment gegeben.
5.1.2. BST auf Al2O3
FÄur die Grenz°Äachenuntersuchung von BST, abgeschieden auf Al2O3, wurde eine
14 nm dicke Al2O3-DÄunnschicht zunÄachst bei 650
±C fÄur 30min unter den gleichen
Bedingungen, die bei der BST-Abscheidung vorherrschen, geheizt. Nach dem Heiz-
vorgang sind in den XP-Spektren weder Pt-Emissionen noch eine metallfÄormige
Fermikante zu erkennen, was auf eine nach wie vor geschlossene und ausreichend
dicke Al2O3-Bedeckung auf Pt hinweist. Vor jeder BST-Abscheidung wurde die Pro-
be fÄur ungefÄahr 30min geheizt, bis eine stabile Temperatur erreicht war. Nach der
Abscheidung wurde die Probe in der Sputterkammer auf nahezu Raumtemperatur
abgekÄuhlt, bevor diese in die XPS-Analysekammer transferiert wurde. Das Aufhei-
zen und AbkÄuhlen wurden in der bei der Abscheidung vorherrschenden AtmosphÄare
ausgefÄuhrt, um VerÄanderungen der Schicht zu vermeiden.
In Abbildung 5.3 sind die mit hoher Au°Äosung gemessenen XP-Spektren der Emis-
sionen von Al2O3 sowie BST im Verlauf der schrittweisen Deposition von BST
dargestellt. ÄAhnlich wie beim oben beschriebenen Experiment, zeigen die Spektren
hierbei auch eine reine Al2O3-Ober°Äache vor der Abscheidung und eine vollstÄandi-
ge AbschwÄachung der Substratemissionen nach der Abscheidung mit einer BST-
Schichtdicke von 18 nm. Dazwischen bestehen die Spektren aus einer ÄUberlagerung
von beiden Schichten.
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Abbildung 5.3.: Mit hoher Au°Äosung gemessene Spektren der Al-Emission des
Al2O3-Substrats sowie den Emissionen des abgeschiedenen BST und des Valenz-
bandbereichs wÄahrend der schrittweisen Ausbildung derAl2O3/BST-Grenz°Äache.
Alle Spektren wurden mit monochromatischer Al-K®-Strahlung angeregt. Die an-
gegebenen Schichtdicken von BST sind aus der Ellipsometriemessung der dicken
BST-Schicht und der jeweiligen Depositionszeiten berechnet.
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WÄahrend der Abscheidung zeigt die O 1s-Emission eine umgekehrte Entwicklung im
Vergleich zu der oben beschriebenen Grenz°Äachenausbildung bei Al2O3 abgeschie-
den auf BST. Es beginnt mit einer relativ breiten Linienform des Al2O3 und wird im
ÄUbergang breiter aufgrund der zunehmenden IntensitÄat der O 1s-Emission des BST.
Mit zunehmender BST-Schichtdicke wird die O 1s-Emission des Al2O3 kontinuier-
lich abgeschwÄacht und dadurch zeigt das Spektrum bei hÄoherer BST-Bedeckung
wieder eine schmale Linienform, welche typisch fÄur O 1s-Emission aus BST ist. Die
AbschwÄachung der Substratemissionen ist auch bei Al 2p zu erkennen. Die Linien-
form der Al 2p-Emission bleibt bis zu einer Schichtdicke von etwa 5ºA unverÄandert
und zeigt eine leichte Verbreiterung bei hÄoheren Schichtdicken des BST.
Die Aufspaltung des Sr 3d-Dubletts ist, bis eine Schichtdicke des BST von 45ºA
erreicht wird, nicht gut aufgelÄost. Eine genaue Bestimmung der Verschiebung der
Bindungsenergie fÄur Sr 3d wird durch die erhebliche Linienbreite bei geringer BST-
Bedeckung verhindert. Im Gegensatz dazu hat die Ti 2p-Emission eine hohe Spin-
Bahn-Aufspaltung, die das Verfolgen der Bindungsenergie bei geringer BST-Bedeck-
ung ermÄoglicht.
In den Spektren von Ba 3d5=2 und Ba 4d ist bei kleinen Schichtdicken nur eine
Komponente zu erkennen, bevor die Aufspaltung in Volumenkomponente und Ober-
°Äachenkomponente bei einer Schichtdicke von 45ºA eintritt. Ein Äahnliches Verhalten
ist wÄahrend der Abscheidung von BST auf Pt auch zu beobachten [90]. Insgesamt
gibt es die Tendenz, dass die Linienformen aller Emissionen des BST mit zunehmen-
der Schichtdicke schmaler werden. Eine mÄogliche Ursache dafÄur kÄonnte in einer nicht
vollstÄandig ausgebildeten elektronischen Struktur bei kleiner BST-Schichtdicke lie-
gen. Dies kÄonnte auch durch die andere Kristallstruktur der Al2O3-Substratschicht
verursacht werden.
Der Abstand zwischen Ferminiveau und Valenzbandmaximum betrÄagt 3,06 eV fÄur
die unbeschichtete Al2O3-Substratschicht und 3,22 eV nach Aufbringen von etwa
18 nm BST. Sowohl die Lage des VBM als auch die Form und IntensitÄat der Spek-
tren sind nach Abscheidung von 18 nm charakteristisch fÄur BST.
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5.1.3. Energiebandanpassung von BST/Al2O3-Grenz°Äachen
Die Entwicklung der Bindungsenergien verschiedener Rumpfniveaus im Verlauf der
schrittweisen Deposition von Al2O3 auf BST bzw. von BST auf Al2O3 ist in Abbil-
dung 5.4 dargestellt. Die Bindungsenergiedi®erenzen EVBMB zwischen Rumpfniveau-
Emissionen und Valenzbandmaximum wurden hierbei zur besseren Anschaulichkeit
abgezogen. Die Bindungsenergiedi®erenzen zwischen den individuellen Rumpfni-
veaus und dem VBM bei beiden Grenz°Äachenexperimenten stimmen miteinander
gut Äuberein. Aufgrund der konstanten Bindungsenergiedi®erenz gibt die gewÄahlte
Darstellung somit den aus den Rumpfniveau-Emissionen abgeleiteten Verlauf des
Ferminiveaus bezogen auf das Valenzbandmaximum wieder.
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Abbildung 5.4.: Aus den VerlÄaufen der Bindungsenergien der Rumpfniveau-
Emissionen bestimmter Abstand zwischen Ferminiveau und Valenzbandmaxi-
mum (EF ¡ EVBM) mit zunehmender Schichtdicke fÄur Al2O3 abgeschieden auf
BST (a) und BST abgeschieden auf Al2O3 (b). V und O reprÄasentieren Volumen-
und Ober°Äachenkomponente der Ba 3d-und Ba 4d-Emissionen.
In Abbildung 5.4 (a) zeigt der Verlauf der Bindungsenergien verschiedener Rumpf-
niveaus bis zu einer Schichtdicke von 2ºA nur eine sehr kleine Verschiebung. Bei
weiterem Wachstum des Al2O3 fangen die Linien an abzuspalten und unterschied-
lich stark zu verschieben. Nur geringe ÄAnderungen der Bindungsenergien sind bei
Sr 3d, Ti 2p und Ba 4d-Volumenkomponente zu beobachten, dagegen zeigt die
Bindungsenergie der O 1s-Emission von BST (bestimmt von O 1s-Spektren bei
dAl2O3 < 4ºA) sowie die Bindungsenergie der Volumen- und Ober°Äachenkomponente
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von Ba 3d eine zunehmende Verschiebung, wobei die der Ba 3d-Ober°Äachenkompo-
nente am stÄarksten ausgeprÄagt ist. Die Verschiebung der Bindungsenergien der BST-
Substratschicht in Abbildung 5.4 (a) nimmt also mit ansteigender Ober°Äachensensi-
tivitÄat zu. Dies weist darauf hin, dass eine Potentialverschiebung nur in den obersten
Monolagen { wie sie z. B. von den ober°Äachenemp¯ndlichesten Ba-Ober°Äachenkom-
ponenten reprÄasentiert wird { statt¯ndet, wÄahrend die Schichten unterhalb, die von
nicht-ober°Äachenemp¯ndlichen Sr 3d, Ti 2p und Ba 4d-Volumenkomponenten bes-
ser reprÄasentiert werden, von der Grenz°Äachenentwicklung kaum beein°usst wer-
den2. Dieser E®ekt wÄare darauf zurÄuckzufÄuhren, dass ein elektrisches Feld in der
Al2O3-Schicht vorliegt, welches nur die Ober°Äache des BST penetriert. Das elektri-
sche Feld kÄonnte durch die wÄahrend der Deposition in die Al2O3-Schicht eingebrach-
ten Ladungen verursacht werden [160]. Das fehlende Eindringen des elektrischen
Feldes in die BST-Schicht deutet auf eine Grenz°ÄachenÄanderung hin, die auch in
den dielektrischen Eigenschaften der BST/Al2O3-Kondensatoren zu erkennen ist
(siehe Kapitel 7), und kÄonnte mit der ErhÄohung des IntensitÄatsverhÄaltnisses der Ba-
Ober°Äachenkomponente zur Ba-Volumenkomponente im Zusammenhang stehen.
FÄur die umgekehrte Grenz°Äachenausbildung zeigen die Rumpfniveau-Emissionen
von BST bezugnehmend auf Al2O3 eine nahezu parallele Verschiebung in der ÄUber-
gangsphase, wie in Abbildung 5.4 (b) dargestellt. Der Verlauf der Bindungsener-
giedi®erenzen von beiden Schichten zeigt zuerst einen Abfall, bis das BST eine
Schichtdicke von etwa 6ºA erreicht. Weitere Abscheidung fÄuhrt zu einem Anstieg
bis zu einer Schichtdicke von ungefÄahr 45ºA, bei der die Ba-Volumenkomponente in
den Spektren auftritt. Bei dieser Schichtdicke zeigen alle Rumpfniveau-Emissionen
von O 1s, Ba 3d, Ba 4d, Sr 3d und Ti 2p eine SÄattigung in der Verschiebung der
Bindungsenergien und eine ÄUberlappung der Bindungsenergiedi®erenzen.
Aus den VerlÄaufen der Bindungsenergien von Al2O3 und BST kann der Abstand der
Valenzbandmaxima an der Grenz°Äache angegeben werden. Wie in Abbildung 5.4 (a)
erkennbar, liegt das von Al 2p und O 1s des Al2O3 abgeleitete VBM sehr nah
an dem VBM des BST, welches von den ober°Äachenemp¯ndlichsten Rumpfniveau-
Emissionen abgeleitet ist. Dies weist auf eine sehr kleine Valenzbanddi®erenz an
der Grenz°Äache hin. In Äahnlicher Art und Weise liegt der Abstand der Valenz-
2Das bedeutet nicht, dass die Ober°Äache der BST-Schicht ausschlie¼lich aus Ba und O besteht.
Ba, Sr und Ti wurden alle mit niederenergetischer Ionenstreuspektroskopie (engl. low energy
ion scattering spectroscopy, Abk. LEISS) auf der Ober°Äache gefunden, was deutlich zeigt, dass
die obersten Monolagen alle Elemente enthalten [134].
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Abbildung 5.5.: Schematische Banddiagramme der BST/Al2O3- (links) und
Al2O3/BST-Grenz°Äachen (rechts). Der Verlauf des Energiebands wurde vom
letzten Depositionsschritt abgeleitet.
bandmaxima fÄur die umgekehrte Grenz°Äachenausbildung zwischen 0 eV { wenn
das VBM des BST von O 1s abgeleitet ist { und 0,3 eV { bestimmt aus den Ba 3d-,
Ba 4d- und Ti 2p-Emissionen, wobei das aus dem Sr 3d abgeleitete VBM dazwi-
schen erscheint. Eine genaue Betrachtung der Valenzbandspektren zeigt eine gute
ÄUbereinstimmung der Verschiebung von Valenzbandmaximum und Bindungsener-
gie der O 1s-Emission bei einer BST-Bedeckung grÄo¼er als 45ºA, ab der das Va-
lenzband beginnt die typische Form des BST zu zeigen. Dies weist darauf hin, dass
die O 1s die am besten passende Rumpfniveau-Emission fÄur die Bestimmung des
BST-Valenzbandmaximums bei dBST ¸ 45ºA wÄare, womit sich eine Valenzbanddis-
kontinuitÄat von 0 eV ergibt.
Die Energiebandanpassungen aus beiden Experimenten sind in Abbildung 5.5 dar-
gestellt. Die beiden Grenz°Äachen zeigen eine geringfÄugige BarrierenhÄohe am Valenz-
band, was als ein plausibles Ergebnis betrachtet werden kann, da das Valenzband
beider Materialien von O 2p-Orbitalen abgeleitet ist. Demzufolge ist eine gro¼e
DiskontinuitÄat am Leitungsband (¢ELBM > 5 eV), unter BerÄucksichtigung der fun-
damentalen BandlÄucken von BST (Eg = 3; 2 eV [186]) und Al2O3 (Eg = 8; 8 eV [67]),
zu erwarten. Eine Berechnung der ValenzbanddiskontinuitÄat zwischen BaTiO3 und
Al2O3, die auf induzierten Grenz°ÄachenzustÄanden und LadungsneutralitÄatsniveaus
basiert, zeigt eine betrÄachtliche Abweichung von den hier bestimmten GrÄo¼en { die
Di®erenz ¢ELBM am Leitungsband betrÄagt 2,9 eV und ¢EVBM am Valenzband be-
trÄagt 2,6 eV [67]. Diese Abweichung zeigt, dass die theoretische AbschÄatzung der
Bandanpassung an der Grenz°Äache der Oxide auf der Basis der Ladungsneutra-
litÄatsniveaus nicht zutre®end ist.
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5.2. Grenz°Äachen zwischen (Ba,Sr)TiO3 und ITO
Zur Untersuchung der BST/ITO-Grenz°Äachen wurden zwei Substrate prÄapariert {
ein mit 0,05wt% Niob dotierter SrTiO3 (100)-Einkristall (Abk. STO:Nb) und eine
auf Quarzglas abgeschiedene ITO-Schicht mit einer Schichtdicke von 100 nm.
SrTiO3 ist isostrukturell zu (Ba,Sr)TiO3 und Äahnelt dem BST in seinen chemischen
und elektronischen Eigenschaften. Die STO-Einkristalle bieten als Substrat eine
sehr geringe Rauhigkeit und eine gut de¯nierte Ober°Äache an. Durch die Dotie-
rung mit Nb weisen sie eine elektrische LeitfÄahigkeit in der GrÄo¼enordnung von
1 S/cm auf [187]. Mittels niederenergetischer Ionenstreuspektroskopie wurde an
derart prÄaparierten STO-Einkristallen eine Mischterminierung (SrO + TiO2) der
Ober°Äache nachgewiesen, wie sie auch bei polykristallinen BST-Schichten beobach-
tet wurde [134]. Die Photoemissionsuntersuchungen von STO/Pt- und BST/Pt-
Grenz°Äachen ergaben eine Äahnliche Grenz°Äachenausbildung und Schottky-Barriere
[90], welche auf eine sehr Äahnliche elektronische Grenz°Äacheneigenschaft der beiden
Materialien hinweist.
FÄur das umgekehrte Grenz°Äachenexperiment wurde eine mit 10wt% SnO2 dotierte
In2O3-Schicht bei 400
±C mit 100% Ar als Prozessgas in einer separaten Deposi-
tionskammer abgeschieden. Je nach Sauersto®anteil des Prozessgases variiert die
elektrische LeitfÄahigkeit der ITO-Schicht zwischen 10 und 104 S/cm [138, 173]. Die
ITO-Schichten der oben genannten Bedingungen zeigen eine LeitfÄahigkeit von etwa
5¢103 S/cm.
Um die Absorbate an der Ober°Äache der ex situ hergestellten Substrate zu entfer-
nen, wurden der STO-Einkristall sowie die ITO-Substratschicht nach Einschleusen
in das integrierte System, vor dem Grenz°Äachenexperiment bei 500 ±C in Sauer-
sto® fÄur zirka 60min geheizt. Anschlie¼end wurden ITO bzw. BST unter den in
Tabelle 4.1 angegebenen Bedingungen schrittweise auf das Substrat abgeschieden
und die entsprechenden XP-Spektren wurden nach der AbkÄuhlung der Proben auf
nahezu Raumtemperatur aufgenommen.
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5.2.1. ITO auf STO:Nb
Die ÄUbersichtsspektren des geheizten STO-Einkristalls und der darauf abgeschie-
denen ITO-Schicht sind in Abbildung 5.6 dargestellt. Die Ober°Äache des STO-
Substrats zeigt ausschlie¼lich Emissionen von STO. Nach der Grenz°Äachenausbil-
dung sind nur Emissionen von ITO zu erkennen. Die ÄUbersichtsspektren weisen
auf eine kontaminationsfreie Ober°Äache des STO-Substrats sowie eine vollstÄandige
AbschwÄachung der Substratemissionen durch die ITO-Bedeckung hin.
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Abbildung 5.6.: ÄUbersichts-
spektren des geheizten STO:Nb-
Einkristalls vor dem Grenz-
°Äachenexperiment und der darauf
abgeschiedenen ITO-Schicht
(10wt% SnO2) nach vollstÄandiger
AbschwÄachung der Substratemissio-
nen.
In Abbildung 5.7 sind die mit hoher Au°Äosung gemessenen XP-Spektren der Sr 3d-
und Ti 2p-Emission des STO-Substrats sowie der In 3d5=2-Emission der ITO-Schicht
im Verlauf der schrittweisen Deposition von ITO dargestellt. Zudem sind auch die
Valenzbandspektren des unbeschichteten STO-Substrats und der ITO-Schicht nach
dem letzten Depositionsschritt gezeigt. Vor und nach der Grenz°Äachenausbildung
zeigen sowohl die Rumpfniveau-Emissionen als auch die Valenzbandspektren die
entsprechend typischen Linienformen und IntensitÄatsverhÄaltnisse, und stellen eine
reine Ober°Äache des jeweiligen Materials dar.
Die Spektren dazwischen weisen eine ÄUberlagerung der Emissionen von beiden Ma-
terialien auf. Mit zunehmender Schichtdicke des ITO zeigt die IntensitÄat der Sub-
stratemissionen eine exponentielle AbschwÄachung, welche auf eine scharfe Grenz-
°Äachenausbildung mit einem lagenweisen Wachstum des ITO hinweist. Bei den
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Abbildung 5.7.: Mit hoher Au°Äosung gemessene Spektren der Sr- und Ti-
Emission des STO:Nb-Substrats sowie der In-Emission des abgeschiedenen ITO
wÄahrend der schrittweisen Ausbildung der STO/ITO-Grenz°Äache (links). Va-
lenzbandspektrum vor und nach Grenz°Äachenausbildung (rechts). Alle Spektren
wurden mit monochromatischer Al-K®-Strahlung angeregt. Die angegebenen
Schichtdicken von ITO sind durch die Messung der Schichtdicke mit einem Pro-
¯lometer berechnet.
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Sr 3d- und Ti 2p-Emissionen ist eine Dublettstruktur mit schmaler Linienform zu er-
kennen. Eine chemische Reaktion wÄahrend der Grenz°Äachenausbildung kann durch
die gleichbleibende Linienform der beiden Substratemissionen ausgeschlossen wer-
den. Die In 3d5=2-Emission zeigt, zusammen mit der ansteigenden IntensitÄat, eine
zunehmende Asymmetrie der Linienform, insbesondere bei dITO ¸ 31ºA. Die Asym-
metrie zu hohen Bindungsenergien kann einer Anregung von Plasmonen durch die
hohe Konzentration freier LadungstrÄager im ITO zugeordnet werden [173, 188]. Der
Abstand des Valenzbandmaximums zum Ferminiveau des unbeschichteten STO-
Substrats betrÄagt 3,11 eV. Unter Annahme einer BandlÄucke von 3,2 eV, liegt das Fer-
miniveau an der Ober°Äache daher nah am Leitungsband, wie fÄur die Nb-dotierten
STO-Einkristalle zu erwarten. Nach vollstÄandiger AbschwÄachung der Substratemis-
sionen wird fÄur ITO ein VBM von 3,23 eV ermittelt, was bei einer BandlÄucke von
etwa 2,8 eV eine hohe Entartung der ITO-Schicht bestÄatigt [189, 190].
5.2.2. BST auf ITO
Zur Grenz°Äachenausbildung der umgekehrten Reihenfolge wurde BST auf der ITO-
Substratschicht unter den Bedingungen { Tsub = 650
±C, p = 4Pa, xO2 = 2%
und dST = 8; 0 cm { schrittweise abgeschieden. Die XP-Spektren der In 3d5=2-
Substratemission des ITO sowie der Ba 3d5=2-, Sr 3d und Ti 2p-Emission des BST
sind in Abbildung 5.8 (links) prÄasentiert.
Die Asymmetrie der In 3d5=2-Emissionslinien wird hierbei wieder beobachtet und
durch das schrittweise Aufbringen von BST leicht geschwÄacht. Eine exponentielle
AbschwÄachung der IntensitÄat ist bei In 3d5=2 aufgrund der steigenden Bedeckung
des BST zu erkennen. Die Sr 3d- sowie Ti 2p-Emissionen zeigen hingegen mit stei-
gender Schichtdicke des BST wiederum eine zunehmende IntensitÄat und gleichzeitig
eine parallele Verschiebung der Bindungsenergie von etwa 0,9 eV. WÄahrend bei ge-
ringen Schichtdicken des BST nur die Ba-Ober°Äachenkomponente in den Ba 3d5=2-
Spektren zu sehen ist, tritt die Volumenkomponente mit niedriger Bindungsenergie
ab einer BST-Bedeckung von 14ºA auf. Das IntensitÄatsverhÄaltnis der Volumenkom-
ponente zur Ober°Äachenkomponente steigt mit zunehmender BST-Schichtdicke,
was in der Al2O3/BST-Grenz°Äachenausbildung auch beobachtet wurde (siehe Ab-
bildung 5.3).
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Abbildung 5.8.: Mit hoher Au°Äosung gemessene Spektren der In-Emission
des ITO-Substrats sowie den Emissionen des abgeschiedenen BST wÄahrend der
schrittweisen Ausbildung der ITO/BST-Grenz°Äache (links), und das Valenzband-
spektrum vor und nach Grenz°Äachenausbildung (rechts). Alle Spektren wurden
mit monochromatischer Al-K®-Strahlung angeregt. Die angegebenen Schichtdi-
cken von BST sind aus der Ellipsometriemessung der dicken BST-Schicht sowie
der jeweiligen Depositionszeiten berechnet.
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In Abbildung 5.8 (rechts) sind die Valenzbandspektren vor und nach der Grenz-
°Äachenausbildung gezeigt, wobei die typischen Linienformen der Valenzbandemissi-
on des ITO bzw. BST zu erkennen sind. Die AbstÄande des VBM zum Ferminiveau
fÄur ITO und BST betragen 2,92 eV bzw. 2,90 eV. Die Bindungsenergie des VBM von
ITO ist vergleichsweise niedrig. Dies ist dadurch zu erklÄaren, dass die ITO-Schicht
wÄahrend des zur Substratreinigung durchgefÄuhrten Heizvorgangs in O2 oxidiert wur-
de, was zu einer verstÄarkten Kompensation der Sn-Dotieratome fÄuhrt. Dadurch wird
die Konzentration der freien Elektronen im Leitungsband verringert und das Fer-
miniveau schiebt nÄaher ans Leitungsbandmaximum [191].
5.2.3. Energiebandanpassung von BST/ITO-Grenz°Äachen
Die Entwicklung der Bindungsenergien verschiedener Rumpfniveaus im Verlauf der
schrittweisen Deposition von ITO auf STO:Nb bzw. BST auf ITO ist in Abbil-
dung 5.9 gezeigt. Hierbei sind die AbstÄande zwischen den Rumpfniveau-Emissionen
und Valenzbandmaxima von den Bindungsenergien abgezogen. Die gestrichelten Li-
nien in den Abbildungen dienen als Leitlinien zur Veranschaulichung der Valenz-
banddi®erenz.
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Abbildung 5.9.: Aus den VerlÄaufen der Bindungsenergien der Rumpfniveau-
Emissionen bestimmter Abstand zwischen Ferminiveau und Valenzbandmaxi-
mum (EF ¡ EVBM) mit zunehmender Schichtdicke fÄur ITO abgeschieden auf
STO:Nb (a) und BST abgeschieden auf ITO (b).
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Bei der STO/ITO-Grenz°Äachenausbildung ist eine parallele Verschiebung der Sr 3d-
und Ti 2p-Emission in Abbildung 5.9 (a) zu erkennen, wÄahrend der Verlauf von
In 3d bei geringer ITO-Schichtdicke einen hohen Abstand EF¡EVBM aufweist und
sich bei d > 10ºA zu den VerlÄaufen der Substratemissionen fÄuhren lÄasst. Da die
Grenz°Äachenausbildung erst bei einer gewissen Schichtdicke des ITO abgeschlossen
ist, ist es sinnvoll eine Valenzbanddi®erenz zwischen STO und ITO von etwa 0,1 eV
bei einer ITO-Schichtdicke von 15ºA zu bestimmen.
In Abbildung 5.9 (b) sind die Verschiebungen der Bindungsenergien wÄahrend der
Ausbildung der ITO/BST-Grenz°Äache dargestellt. Bei einer BST-Schichtdicke klei-
ner als 7ºA weist die Ba-Ober°Äachenkomponente eine Abweichung von zirka 0,3 eV
von Ti 2p-Emission auf. Mit zunehmender Schichtdicke des BST nimmt diese Ab-
weichung ab und bei dBST = 14ºA, wo die Ba-Volumenkomponente auftritt, Äuberlap-
pen die VerlÄaufe der Ober°Äachen- und Volumenkomponente sowie der Sr 3d- und
Ti 2p-Emission. Ein Äahnliches Verhalten wurde bei der Al2O3/BST-Grenz°Äachen-
ausbildung auch beobachtet (siehe Abbildung 5.4). Nun kann das Auftreten der
Ba-Volumenkomponente als ein Zeichen fÄur die abgeschlossene Ausbildung der
elektronischen Struktur des BST gewertet werden. Demzufolge zeigen die BST-
Emissionen einen ansteigenden Verlauf, der sich dem Verlauf der In 3d-Emission bei
einer BST-Schichtdicke ab 14ºA annÄahert. Die Valenzbanddi®erenz betrÄagt 0,45 eV
bei dBST = 14ºA, ab der die Ba-Volumenkomponente auftritt und die VerlÄaufe der
BST-Emissionen beginnen zu Äuberlappen, bzw. 0,35 eV bei dBST = 56ºA, bei der die
letzte In 3d-Emission detektierbar war, bevor die Substratemission vollstÄandig ab-
geschwÄacht wird. Mit zunehmender BST-Schichtdicke steigen die Bindungsenergien
der BST-Emissionen weiter an, jedoch steht keine Referenz der In 3d-Emission mehr
zur VerfÄugung. Aufgrund der Tendenz der Verschiebung der Bindungsenergien ist
es eher plausibel, auf einen Abstand von 0,35 eV zwischen den Valenzbandmaxima
des ITO und des BST zu schlie¼en.
Die Banddiagramme der STO/ITO- bzw. ITO/BST-Grenz°Äachen sind schema-
tisch in Abbildung 5.10 gezeigt. Unter BerÄucksichtigung einer BandlÄucke von ITO
(Eg=2,8 eV [189, 190]), in Verbindung mit den aus den Grenz°Äachenexperimenten
bestimmten Valenzbanddi®erenzen, betrÄagt die BarrierenhÄohe am Leitungsband
0,07 eV fÄur STO/ITO-Grenz°Äache bzw. 0,63 eV fÄur ITO/BST-Grenz°Äache. Die Bar-
rierenhÄohe entspricht dem Abstand des Ferminiveaus zum Leitungsband des BST
an der Grenz°Äache.
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Abbildung 5.10.: Schematische Banddiagramme der STO/ITO- (links) und
ITO/BST-Grenz°Äache (rechts). Der Verlauf des Energiebands wurde vom letzten
Depositionsschritt abgeleitet.
5.3. Zusammenfassung der Grenz°Äachenuntersuchungen
In diesem Kapitel wurde die Analyse der Grenz°Äachen zwischen (Ba,Sr)TiO3 und
Al2O3-Barriereschichten bzw. ITO-Elektrodenschichten mittels in situ Photoelek-
tronenspektroskopie beschrieben. Die Untersuchungen weisen auf die Ausbildung
scharfer Grenz°Äachen hin. Es werden keine chemische Reaktionen beobachtet.
Mit der Al2O3-Schicht wird eine hohe BarrierenhÄohe an der Elektrode/Dielektrikum-
Grenz°Äache erzielt, die die Injektion der Elektronen wesentlich behindern kann.
DemgegenÄuber sollte ITO als Elektrodenmaterial eine kleine BarrierenhÄohe zum
BST bilden, die im Gegensatz die Injektion der Elektronen begÄunstigt.
Aufgrund der umgekehrten Depositionsreihenfolgen und der unterschiedlichen Be-
dingungen, bei denen die Grenz°Äachen gebildet wurden, weisen die beiden Grenz-
°Äachen zwischen BST und Al2O3 hinsichtlich der Lage des Ferminiveaus kein iden-
tisches Verhalten auf. Allerdings, wird bei beiden Grenz°Äachen eine sehr kleine Va-
lenzbanddi®erenz festgestellt, die einer LeitungsbanddiskontinuitÄat von ¢ELBM >
5 eV entspricht.
Bei den Untersuchungen der STO:Nb/ITO- bzw. ITO/BST-Grenz°Äachen zeigen die
BarrierenhÄohen eine deutliche AbhÄangigkeit von der Depositionsreihenfolge. FÄur
ITO mit hoher Konzentration an freien Elektronen ergab sich nach Aufbringen auf
das STO-Substrat eine BarrierenhÄohe ©B;n 6 0; 1 eV, welche auf einen ohmschen
Kontakt mit unbehinderter LadungstrÄagerinjektion hindeutet. Im Vergleich dazu,
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wurde beim umgekehrten Experiment eine BarrierenhÄohe ©B;n > 0; 6 eV ermittelt.
Der Unterschied ist auf zwei E®ekte { eine grÄo¼ere Valenzbanddi®erenz ¢EVBM und
einen kleineren Abstand EF ¡ EVBM zwischen VBM und Ferminiveau, der durch
die Oxidation der ITO-Substratschicht wÄahrend des Heizen in Sauersto® verur-
sacht wurde { zurÄuckzufÄuhren. Dies bedeutet auch, dass die Lage des Ferminiveaus
(d. h. der Anzahl nicht kompensierter Sn-Donatoren) mit dem Oxidationszustand
der ITO-Schicht variiert, wodurch die BarrierenhÄohe an der ITO/BST-Grenz°Äache
modi¯ziert werden kann.
Neben den oben prÄasentierten Untersuchungen wurde zusÄatzlich ein Grenz°Äachen-
experiment fÄur ITO abgeschieden auf Ba0;6Sr0;4TiO3 durchgefÄuhrt, dessen Ergebnis
in dieser Arbeit nicht gezeigt ist [192]. Hierbei wurde eine vergleichbare Bandan-
passung und BarrierenhÄohe wie beim STO:Nb/ITO-Grenz°Äachenexperiment fest-
gestellt.
Die in diesem Kapitel beschriebenen Experimente und dadurch unmittelbar ermit-
telte BarrierenhÄohen tragen zum VerstÄandnis der elektrischen Eigenschaften von
BST-Bauteilen bei. In Verbindung mit den elektrischen und dielektrischen Charak-
terisierungen, die in den folgenden Kapiteln vorgestellt werden, wird die Korrelation
zwischen Grenz°Äacheneigenschaften und Bauteileigenschaften diskutiert.
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6. Elektrische Eigenschaften
In diesem Kapitel wird auf den Ein°uss des Elektrodenmaterials, thermischer Be-
handlung und von Zwischenschichten sowie der Depositionsreihenfolge auf die elek-
trischen Eigenschaften der BST-DÄunnschichten eingegangen. Es wurde das Strom-
Spannungs-Verhalten in AbhÄangigkeit des Auslagerns mit Platin-Elektroden, nach
EinfÄuhrung einer Al2O3-Zwischenschicht und mit Indiumzinnoxid-Elektroden in
AbhÄangigkeit der Depositionsreihenfolge untersucht. Die gemessenen StrÄome wer-
den unter Betrachtung verschiedener Transportmechanismen diskutiert. Hierbei ¯n-
det der Zusammenhang der elektrischen Eigenschaften mit den in Kapitel 5 vorge-
stellten Grenz°Äacheneigenschaften besondere Beachtung.
6.1. BST-Kondensator mit Pt-Elektrode
Die Kondensatoren mit der Pt/BST/Pt-Struktur besitzen im Grunde zwei Schottky-
Barrieren, die entgegengesetzt in Reihe geschaltet sind. Wenn eine Spannung am
Kondensator angelegt ist, ist ein Kontakt unter Sperrspannung und der andere
unter Durchlassspannung. Der Leckstrom wird Äuberwiegend durch die Schottky-
Barriere, die unter Sperrspannung steht, limitiert. Eine kleine BarrierenhÄohe fÄuhrt
normalerweise zu einem hÄoheren Leckstrom. Die Kontaktausbildung der BST/Pt-
Grenz°Äache wurde bereits von Schafranek et al. mit Photoemission charakterisiert
[90]. Es wurde gezeigt, dass die Grenz°Äache unter oxidierenden bzw. reduzierenden
Bedingungen eine unterschiedliche BarrierenhÄohe aufweist. Abbildung 6.1 zeigt die
Energiebanddiagramme der Pt/BST/Pt-Schichtstruktur. Eine BarrierenhÄohe von
1; 0§0; 1 eV wurde fÄur die Abscheidung von BST auf Pt bestimmt. Aufgrund der De-
fektausbildung wÄahrend der Metall-Deposition wurde eine kleinere BarrierenhÄohe
von 0; 5§0; 1 eV fÄur die Abscheidung von Pt auf BST gemessen. Die BarrierenhÄohe
am oberen BST/Pt-Kontakt kann allerdings durch Auslagern in Sauersto® wesent-
lich erhÄoht werden. Nach dem Auslagern sollte das Energiebanddiagramm des Kon-
densators einen symmetrischen Verlauf aufweisen.
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Abbildung 6.1.: Energiebanddiagramm einer Pt/BST/Pt-Schichtstruktur vor
(links) und nach (rechts) Auslagern in Sauersto®. Die BarrierenhÄohen wur-
den durch Grenz°Äachenexperimente mittels Photoelektronspektroskopie be-
stimmt [90].
6.1.1. Auslagern in Sauersto®
Abbildung 6.2 (a) zeigt die IV -Messungen von einer Pt/BST/Pt-Struktur vor und
nach Auslagern in Sauersto®. Die Schichtdicke des BST betrÄagt zirka 260 nm. Zum
Auslagern wurde die Probe in der Vakuumkammer auf 500 ±C in Sauersto® mit ei-
nem Druck von 0,5Pa fÄur 60min geheizt. Die Kennlinie der ungeheizten Probe weist
eine typische Asymmetrie auf. Die Stromdichte unter negativer Spannung ist deut-
lich hÄoher als unter positiver Spannung, was auf eine kleine BarrierenhÄohe beim obe-
ren Kontakt hinweist. Nach dem Heizvorgang zeigt die Kennlinie ein deutlich sym-
metrischeres Verhalten zwischen positiver und negativer Spannung. Im Vergleich zu
der ungeheizten Probe, nimmt die Stromdichte unter E = ¡0; 4MV=cm nach dem
Heizvorgang um fast zwei GrÄo¼enordnungen ab, wÄahrend unter E = 0; 4MV=cm
nur eine leichte ErhÄohung der Stromdichte zu sehen ist.
GemÄa¼ der Grenz°Äachenexperimente soll die Pt/BST/Pt-Struktur nach dem Aus-
lagern in Sauersto® ein symmetrisches Energiebanddiagramm mit einer Barrie-
renhÄohe jeweils von 1; 0§ 0; 1 eV aufweisen [90]. Trotz einer Abnahme ist der vom
oberen Kontakt limitierte Leckstrom immer noch grÄo¼er als der, der vom unteren
Kontakt limitiert ist. Au¼erdem ist eine leichte ErhÄohung des Leckstroms im po-
sitiven Spannungsbereich nach dem Auslagern zu sehen, was auf eine reduzierte
BarrierenhÄohe am unteren Kontakt hinweist. Der Grund dafÄur ist der Unterschied
in den Schichtdicken des Schichtstapels wÄahrend des Auslagerns. Im Grenz°Äachen-
experiment handelt es sich um eine Deckschicht von nur einigen Nanometern, da-
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mit die Emissionen der Substratschicht noch mit Photoemission gemessen werden
kÄonnen (siehe Kapitel 5). Im Gegensatz dazu, betrÄagt die Schichtdicke der oberen
Pt-Elektrode bei der elektrischen Charakterisierung etwa 150 nm. Aufgrund der
Di®usionsbarriere fÄur Sauersto® wird das Auslagern viel langsamer und demzufol-
ge ist die VerÄanderung der BarrierenhÄohe geringer als beim Grenz°Äachenexperiment.
Dieser E®ekt ist noch stÄarker fÄur die untere Grenz°Äache, da sie von einer geschlos-
senen BST-Schicht mit einer Schichtdicke von 260 nm und einer FlÄache von 1 cm2
abgedeckt ist. Im Vergleich zu den oberen Elektroden, die einen Durchmesser von
200¹m haben, ist die Hinderung fÄur den Sauersto® diese Grenz°Äache zu erreichen
viel grÄo¼er. Deswegen kÄonnte die untere Grenz°Äache wÄahrend des Heizvorgangs auf-
grund der Sauersto®-De¯zienz im Vergleich zur Schichtherstellung, anstatt oxidiert,
leicht reduziert werden. Dadurch ist eine kleine Verringerung der BarrierenhÄohe zu
erwarten. Im Grunde hat aber das symmetrischere IV -Verhalten nach dem Aus-
lagern positive Auswirkungen fÄur den Pt/BST/Pt-Kondensator, denn die gesamte
Eigenschaft des Bauteils hÄangt von beiden Kontakten ab.
6.1.2. Negativ di®erentieller Widerstand
In Abbildung 6.2 (b) sind die JV -Daten von Abbildung 6.2 (a) in einer sogenannten
Schottky-Darstellung, d. h. logJ vs. V 1=2, aufgetragen. Wenn der Transportmecha-
nismus Äuberwiegend von Schottky-thermionischer-Emission begrenzt ist, sollte die
JV -Kennlinie gemÄa¼ Gleichung 2.21 und Gleichung 2.25 in dieser Darstellung ein
lineares Verhalten aufweisen. Mit Ausnahme der ungeheizten Probe unter negativer
Spannung, weichen die Kennlinien bei kleinen Spannungen alle von der LinearitÄat
ab. Der Strom der ungeheizten Probe unter positiver Spannung weist einen negativ
di®erenziellen Widerstand (NDW) auf (d. h. der Strom nimmt mit steigender Span-
nung ab), wobei zwei Wendepunkte in der NÄahe von V = 4V zu erkennen sind. Ein
derartiges Verhalten wurde wiederholt an verschiedenen Proben beobachtet und
von anderen berichtet [193, 194, 194{196], so dass ein Messartefakt ausgeschlos-
sen wird. In [197] schlug Waser einen 4-Regime-Mechanismus vor, um das SÄatti-
gungsverhalten zu erklÄaren. In dem ohmschen Regime wird bei sehr kleinen elektri-
schen FeldstÄarken das Gleichgewicht der thermischen StrÄome in beiden Richtungen
Äuber die Grenz°Äache (d. h. die VorwÄarts-und RÄuckwÄarts-StrÄome) nur geringfÄugig
durch das Äau¼ere Feld gestÄort. FÄur Spannungen vergleichbar mit q=kT nÄahert der
RÄuckwÄarts-Strom Null. Der spannungsunabhÄangige VorwÄarts-Strom fÄuhrt dann zu
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Abbildung 6.2.: JV -Kennlinien der Pt/BST/Pt-Schichtstruktur vor und nach
Auslagern in Sauersto® in einer logJ-V -(a) und logJ-V 1=2-Darstellung (b).
Die Stromdichten werden mit gemessenen StrÄomen durch die FlÄache der Pt-
Elektrode berechnet. Die PolaritÄat der Spannung ist der Spannungsunterschied
der oberen Elektrode in Bezug auf die untere Elektrode (die elektrischen Charak-
terisierungen in diesem Kapitel wurden durchweg in dieser Weise durchgefÄuhrt).
Die eingefÄuhrten Banddiagramme zeigen die Richtung der LadungstrÄagerinjekti-
on unter positiver bzw. negativer Spannung.
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einer SÄattigung, was in den log J-V -Kennlinien als Plateau erscheint. FÄur mittlere
und hohe Spannungen, beginnt die Verringerung der BarrierenhÄohe aufgrund des
im Abschnitt 2.5.1 beschriebenen Schottky-E®ekts und der Strom nimmt wieder
zu. Bei noch hÄoheren FeldstÄarken, ¯ndet das Fowler-Nordheim-Tunneln neben dem
Schottky-E®ekt statt, und ein ÄUbergangsregime, basierend auf dem allgemeinen In-
jektionsgesetz von Murphy und Good, sollte dann verwendet werden [198, 199].
Mit diesem Modell kann jedoch das Verhalten des negativ di®erentiellen Wider-
stands nicht erklÄart werden. Das NDW-Verhalten tritt oft in ferroelektrischen DÄunn-
schichten auf, wie z. B. in (Ba,Sr)TiO3 [194, 195], Pb(Zr,Ti)O3 [194, 196] und
(Sr,Bi)TaO3 [193]. Dieses Verhalten wurde auf einen falle-fÄullenden Prozess zurÄuck-
gefÄuhrt [196]. Die Elektronen werden unter angelegter Spannung von Pt-Elektroden
in die BST-Schicht injiziert. Einige davon werden an den Fallen eingefangen, die
typischerweise durch Sauersto²eerstellen in BST erzeugt werden. Die gefangenen
Elektronen bilden eine negative Raumladung an der Grenz°Äache und verringern
demzufolge die e®ektive elektrische FeldstÄarke. Daraus resultiert ein Plateau oder
sogar ein abnehmender Strom. Mit zunehmender Spannung werden die gefangenen
Elektronen genÄugend Energie haben, um sich wieder zu befreien. Danach nimmt
der Strom wieder mit steigender Spannung gemÄa¼ dem Schottky-Modell zu.
Eine andere mÄogliche Ursache fÄur die Abweichung der JV -Kennlinien bei klei-
nen FeldstÄarken kÄonnte die relativ kurze Haltezeit pro Messpunkt sein, da die
LeckstrÄome des BST-Kondensators, im Besonderen bei sehr kleinen elektrischen
FeldstÄarken, eine ÄUberlagerung von dielektrischem Polarisationsstrom und intrinsi-
schem Leckstrom sind [163]. Je grÄo¼er die KapazitÄat des Kondensators ist, desto
stÄarker ist der Polarisationsstrom. Die BST-Kondensatoren, die fÄur IV -Messungen
prÄapariert wurden, haben eine Schichtdicke von ¼ 260 nm und eine KapazitÄat im
Bereich 300 bis 500 pF (siehe Kapitel 7). Der Beitrag des Polarisationsstroms sollte
daher nicht dominierend sein. Au¼erdem sind Unterschiede der Linienform, auch
bei kleinen FeldstÄarken, zwischen oberem und unterem Kontakt, sowie vor und
nach dem Auslagern zu erkennen. Dies weist darauf hin, dass der gemessene Strom
hauptsÄachlich durch den Leckstrom der Probe verursacht wird.
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6.1.3. JV -Simulation mit Modi¯zierung der Grenz°Äachenschicht
Die Simulationen der JV -Kennlinien direkt nach Gleichung 2.28 fÄuhren zu unter-
schiedlichen Ergebnissen, wie in Abbildung 6.3 mit gestrichelten Linien gezeigt. Die
Anpassung unter negativer Spannung (d. h. Strom durch Elektronen-Injektion am
oberen Kontakt limitiert) zeigt eine gute ÄUbereinstimmung mit den experimen-
tellen Daten, wÄarend die Anpassung unter positiver Spannung (d. h. Strom durch
Elektronen-Injektion am unteren Kontakt limitiert) eine erhebliche Abweichung von
der Messung aufweist. Dies deutet darauf hin, dass die zwei BST/Pt-Grenz°Äachen
ganz unterschiedliche Eigenschaften haben. Die Ausbildung der kleinen Barrie-
renhÄohe bei der Abscheidung von Pt auf BST kÄonnte auf extrinsische Grenz°Äachen-
defektzustÄande, die mit Sauersto²eerstellen in Verbindung stehen, zurÄuckgefÄuhrt
werden [90]. Die Dicke solcher Grenz°Äachenschichten, in der sich die DefektzustÄande
be¯nden, ist sehr gering (5 ¡ 10ºA) [102, 200]. Im Gegensatz dazu soll die Grenz-
°Äachenschicht zwischen BST und unterer Pt-Elektrode dicker sein. Die Ursache
fÄur eine solche Grenz°Äachenschicht, die wÄahrend der Abscheidung von BST auf Pt
ausgebildet wurde, ist vielfÄaltig. Unterschiedliche Gitterkonstanten [201, 202] und
thermische Ausdehnungskoe±zienten [203, 204] erzeugen hohe Gitterspannungen
an der Grenz°Äache, die zu Gitterdefekten wie z. B. Versetzungen fÄuhren [205, 206].
Zudem kÄonnte am Anfang der Abscheidung zum Beispiel geringere KorngrÄo¼e auf-
grund nicht ausreichender Ober°Äachendi®usion auftreten. Demzufolge bildet sich
oft eine kristallographisch ungeordnete bzw. amorphe Grenz°Äachenschicht mit ei-
ner Schichtdicke von einigen Nanometern zwischen BST und Pt-Substratschicht
[207{209].
Im Vergleich zum Volumen, besitzt solch eine Grenz°Äachenschicht, die oft als so-
genannt dead layer bezeichnet wird, nicht nur eine hohe Konzentration von De-
fektzustÄanden, sondern auch eine sehr geringe relative PermittivitÄat. Dies wird
dadurch bestÄatigt, dass die gesamte PermittivitÄat der BST-DÄunnschicht mit ab-
nehmenden Schichtdicken kleiner wird [40{42]. Die an DefektzustÄanden (wie z. B.
Sauersto²eerstellen) lokalisierten Ladungen erzeugen eine positive Raumladungszo-
ne, in der die e®ektive Dotierung viel hÄoher als im Schichtvolumen ist. Au¼erdem ist
der Potential-Abfall der gesamten angelegten Spannung aufgrund der kleinen Per-
mittivitÄat besonders gro¼ in dieser dÄunnen Schicht. Durch die beide E®ekte wird
eine FeldÄuberhÄohung in der Grenz°Äachenschicht und demzufolge eine viel stÄarkere
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Abbildung 6.3.: JV -Simulationen nach dem Schottky-Modell unter Annahme
einer vollstÄandigen verarmten Schicht. Die BarrierenhÄohe fÄur die Simulation ohne
Betrachtung der Grenz°Äachenschicht betrÄagt 0,5 eV fÄur oberen BST/Pt-Kontakt
bzw. 1,0 eV fÄur unteren Pt/BST-Kontakt.
Verringerung der BarrierenhÄohe an der Pt/BST-Grenz°Äache verursacht [210], wie
in Abbildung 6.4 dargestellt.
Um die JV -Kennlinien mit dem Schottky-Modell zu interpretieren, soll der zusÄatz-
liche E®ekt eines dead layers neben Gleichung 2.28 betrachtet werden. Der zusÄatz-
liche Abfall des elektrischen Feldes in der Grenz°Äachenschicht ist gegeben durch
¢EG =
qNGx
"G"0
0 · x · d; (6.1)
wobei d,NG und "G die Dicke, die Konzentration der Raumladungen und die relative
PermittivitÄat der Grenz°Äachenschicht sind.
Nach Ersetzen von Gleichung 6.1 in Gleichung 2.25 ergibt sich die Verringerung der
BarrierenhÄohe
¢© =
r
q
4¼"0"0
jE +¢EGj;
E = V=t:
(6.2)
Hierbei wird eine vollstÄandige Verarmung fÄur den Innenbereich der BST-Schicht
verwendet, das hei¼t, das elektrische Feld in dem Bereich ist gleichmÄa¼ig Äuber die
gesamte Schichtdicke t verteilt [211].
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Abbildung 6.4.: Schematische Darstellung der Grenz°Äachenschicht an der un-
teren Pt/BST-Grenz°Äache (a), der Ladungskonzentration (b), der PermittivitÄat
(c) und des Energiebanddiagramms (d) in der Grenz°Äachenschicht sowie im Vo-
lumen. FÄur das Schichtvolumen des BST (x > d)wird vollstÄandige Verarmung
angenommen [211]. Die gestrichelten Linien zeigen den Verlauf der potentiellen
Energie des elektrischen Feldes und der Bildkraft.
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Tabelle 6.1.: Parameter der Simulation des Leckstroms eines ungeheizten
Pt/BST/Pt-Kondensators (Abbildung 6.3).
BST/Pt (oben) Pt/BST (unten)
NG [cm
¡3] 5 ¢ 1018 1 ¢ 1019
d [nm] 0,5 7,0
"G 10 10
ND [cm
¡3] 1 ¢ 1018 1 ¢ 1018
¹ [cm2=Vs] 10¡4 10¡4
"
0
0,6 0,6
©B [eV] 0,54§ 0,005 1,02§ 0,005
Die JV -Kennlinien fÄur ungeheizte Proben werden nach Gleichung 2.28 und 6.2 simu-
liert. Die Anpassungen sind in Abbildung 6.3 mit durchgezogener Linie gezeigt. Die
angenommenen Parameter sowie die simulierten BarrierenhÄohen sind in Tabelle 6.1
aufgefÄuhrt.
Die Konzentration der Ladungen ND im Schichtvolumen hÄangt mit Sauersto²eer-
stellen zusammen und liegt in der Regel bei der GrÄo¼enordnung von 1018 cm¡3
[5]. Eine ElektronenmobilitÄat von 10¡4 cm2=Vs wird angenommen. FÄur den oberen
Kontakt haben die Parameter NG und "G fast keinen Ein°uss auf die Simulation,
denn die Grenz°Äachenschicht hat eine geringe Dicke. Aufgrund der nahezu abrupten
BST/Pt-Grenz°Äache ist kein gro¼er Unterschied zwischen den zwei Anpassungen
zu erkennen, bis auf eine minimale Abweichung bei V · 1V. FÄur den unteren Kon-
takt ist der Unterschied dagegen eindeutig. Die Simulation ohne Betrachtung der
Grenz°Äachenschicht ergibt einen viel kleineren Leckstrom als die Messung. Nach
der EinfÄuhrung einer Grenz°Äachenschicht mit geringer PermittivitÄat ("G = 10)
wird eine gute Anpassung erreicht, was darauf hindeutet, dass die Annahme des
Vorhandenseins einer Grenz°Äachenschicht zwischen BST und unterer Pt-Elektrode
plausibel ist. Durch diese Schicht weist die Grenz°Äache eine stÄarkere Verringerung
der BarrierenhÄohe auf. Die aus den Simulationen extrahierten BarrierenhÄohen sind
0,54§ 0,005 eV fÄur den oberen BST/Pt-Kontakt bzw. 1,02§ 0,005 eV fÄur den unte-
ren Pt/BST-Kontakt und stimmen mit aus der Photoemission bestimmten Werten
gut Äuberein [90]. Die mikroskopische Ursache fÄur die Ausbildung der Grenz°Äachen-
schicht ist jedoch noch unklar (siehe Abschnitt 2.3.1 fÄur mÄogliche Ursachen des
dead layers).
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Die PermittivitÄat "
0
in Gleichung 6.2 sollte der optischen DielektrizitÄatskonstante
des BST (¼ 5) entsprechen [111, 199], da die Zeit fÄur die Elektronen-Injektion von
der Metall-Elektrode in die BST-Schicht, kÄurzer als die ionische Relaxationszeit
ist (¢t ¼ 10¡13 s). Das hei¼t, die Injektion ist so schnell, dass das Dielektrikum
nicht polarisiert werden kann. Daher ist eine kleinere PermittivitÄat im Vergleich
zum statischen Wert zu erwarten [212]. Die Barrierenreduktion bei EinfÄuhrung ei-
nes dead layer resultiert dagegen vorwiegend aus der ErhÄohung des elektrischen
Feldes, fÄur die die statische DielektrizitÄatskonstante ma¼geblich ist. Ein Nachteil
fÄur die Interpretation ausschlie¼lich mit dem Schottky-Modell ist, dass die erhaltene
optische DielektrizitÄatskonstante meistens zu klein ist [4, 117, 211, 213]. Wie bei-
spielsweise in Tabelle 6.1 gezeigt, ergibt die Simulation eine beste Anpassung wenn
"
0
< 1 ist. Dieser Fehler kann durch eine Kombination von Schottky-thermionischer-
Emission mit Fowler-Nordheim-Tunneln korrigiert werden. Bei sehr hohen elektri-
schen FeldstÄarken wird die Barriere an der Grenz°Äache so dÄunn, dass die Elektronen
in der NÄahe des Ferminiveaus die Barriere, au¼er zu Äuberwinden, auch durchtunneln
kÄonnen. Mit dieser Annahme zeigten Shin et al. [214] und Baniecki et al. [212, 215]
eine gute Interpretation von den LeckstrÄomen des Pt/BST/Pt-Kondensators mit
realistischen Werten fÄur "
0
("
0
> 1).
Eine weitere Ursache fÄur die ErhÄohung des Leckstroms am unteren Pt/BST-Kontakt
kÄonnte die Erhebungen des Pt-Substrats sein, wie in Abschnitt 4.2 gezeigt. Diese
Erhebungen kÄonnen ebenfalls zur FeldÄuberhÄohung fÄuhren und verursachen eine Ver-
ringerung der BarrierenhÄohe an der Grenz°Äache.
6.2. BST-Kondensator mit Al2O3-Zwischenschicht
6.2.1. Al2O3 als Barriereschicht
In Abschnitt 5.1 wurde gezeigt, dass Al2O3 eine gro¼e BarrierenhÄohe fÄur Elektro-
nen an der Grenz°Äache zwischen BST und Pt bildet, wodurch die Injektion der
Elektronen verringert werden sollte. Um die Auswirkung der Al2O3-Schicht auf die
elektrischen Eigenschaften zu untersuchen, wurden BST-Kondensatoren mit Al2O3
verschiedener Schichtdicken prÄapariert und mit IV -Messungen charakterisiert. Die
Dicke der BST-Schichten betrug etwa 260 nm. Die erste Probe, deren Eigenschaften
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im Abschnitt 6.1 schon diskutiert wurde, enthÄalt keine Al2O3-Schicht und bildet ei-
ne Referenz. FÄur die zweite und dritte Probe wurden 2,5 bzw. 10 nm Al2O3 auf BST
abgeschieden und anschlie¼end wurden Pt-Elektroden mit einem Durchmesser von
200¹m aufgebracht. Alle drei Proben sind unter gleichen Bedingungen charakteri-
siert. Die JV -Kennlinien sind in Abbildung 6.5 prÄasentiert.
Es sind einige Merkmale in Abbildung 6.5 (a) zu erkennen: (1) die LeckstrÄome unter
positiver Spannung zwischen allen drei Proben werden nicht durch die EinfÄuhrung
der Al2O3-Schicht beein°usst und sind nahezu gleich, was darauf hinweist, dass der
Leckstrom wesentlich von der Grenz°Äachenschicht am unteren Pt/BST-Kontakt
abhÄangt; (2) alle Proben zeigen ein Plateau des Stroms unter positiver Spannung,
welches durch das FÄullen von FallenzustÄande in der Grenz°Äachenschicht verursacht
werden kÄonnte (siehe Diskussion in Abschnitt 6.1); (3) unter negativer Spannung
nimmt der Leckstrom nach EinfÄuhrung der Al2O3-Schicht stark ab, im Besonderen
fÄur die Probe mit 10 nm Al2O3, welche eine Abnahme des Stroms um drei GrÄo¼en-
ordnungen aufweist.
In Abbildung 6.5 (b) sind die Daten von Abbildung 6.5 (a) im negativen Span-
nungsbereich in einer log J-logV -Darstellung aufgetragen. Bei kleinen Spannungen
ist kein eindeutiger Unterschied zwischen der Probe mit 2,5 nm und 10 nm Al2O3
zu erkennen. Die linearen JV -Kennlinien bei V > ¡2V entsprechen einem ohm-
schen Verhalten. Dies wird auf den elektrischen Widerstand der Al2O3-Schicht, die
bei Raumtemperatur prÄapariert worden ist und deshalb eine amorphe Struktur ha-
ben sollte, zurÄuckgefÄuhrt. Unter der Annahme, dass der Leckstrom durch ohmsche
Verluste in der Al2O3-Schicht limitiert ist, wird ein spezi¯scher Widerstand der
Al2O3-Schicht von etwa 10
13­cm bestimmt, welcher gut mit von anderen berichte-
ten Werten Äubereinstimmt [216]. Bei V · ¡2V weist die Steigung der Kennlinie der
Probe mit 2,5 nm Al2O3 einen starken Anstieg auf, wÄahrend die Kennlinie der Probe
mit 10 nm Al2O3 weiter linear bleibt. Der Unterschied in der Stromdichte zwischen
den beiden Proben bei V = ¡10V betrÄagt Äuber zwei GrÄo¼enordnungen.
Die drei Proben wurden nach der Messung in der Vakuumkammer auf 500 ±C in
Sauersto® mit einem Druck von 0,5Pa fÄur 60min ausgelagert. Die entsprechenden
IV -Messungen sind in Abbildung 6.5 (c) gezeigt. Durch die Verbesserung des obe-
ren BST/Pt-Kontakts ist der Leckstrom der ersten Probe (dAl2O3 = 0nm) unter
negativer Spannung verringert, wie bereits in Abschnitt 6.1 ausgefÄuhrt, wÄahrend
sich die LeckstrÄome der zweiten (dAl2O3 = 2; 5 nm) und dritten (dAl2O3 = 10 nm)
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Abbildung 6.5.: JV -Kennlinien der BST-Kondensatoren mit und ohne Al2O3-
Barriereschicht. logJ-V -Darstellung vor (a) und nach (c) Auslagern in Sauersto®,
sowie log J-logV -Darstellung des negativen Spannungsbereichs vor (b) und nach
(d) Auslagern in Sauersto®. Die gestrichelten Linien dienen als Leitfaden zur
Verdeutlichung der LinearitÄat.
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Abbildung 6.6.: Energiebanddiagramm in der NÄahe der Al2O3-Schicht fÄur
die Probe mit 2,5 nm Al2O3 unter verschiedenen angelegten Spannungen. Die
Pfeile zeigen das direkte Tunneln der Elektronen von Pt-Elektrode in das
BST-Leitungsband durch die Al2O3-Schicht. PermittivitÄaten "Al2O3 = 7 und
"BST = 300 werden fÄur die Berechnung der Feldverteilung und Bandanpassung
verwendet.
Probe unter gleichen Bedingungen nur wenig verÄandert haben. Bei V < ¡6V ist
die Stromdichte der Probe mit dÄunner Al2O3-Schicht sogar leicht hÄoher als bei der
Probe ohne Al2O3. In Abbildung 6.5 (d) zeigen die JV -Kennlinien der beiden Pro-
ben mit Al2O3 eine unverÄanderte Form wie vor der Auslagerung. Das bedeutet, dass
die Probe mit 2,5 nm Al2O3 bei V = ¡4V eine Zunahme der Steigung aufweist,
wÄahrend die Probe mit 10 nm Al2O3 bis zu V = ¡15V ein ohmsches Verhalten
zeigt.
Die Zunahme der Steigung der JV -Kennlinie der Probe mit dÄunner Al2O3-Schicht
(dAl2O3 = 2; 5 nm) wird auf ein direktes Tunneln von Elektronen zurÄuckgefÄuhrt, wie
im Energiebanddiagramm in Abbildung 6.6 unter verschiedenen angelegten Span-
nungen dargestellt. Aufgrund der geringen PermittivitÄat des Al2O3 ("Al2O3 = 6¡ 8)
im Vergleich zur hohen PermittivitÄat des BST ("BST = 300 ¡ 500), fÄallt ein be-
trÄachtlicher Teil der angelegten Spannung Äuber die Al2O3-Schicht ab. Wird der
Spannungsabfall Äuber die Al2O3-Schicht grÄo¼er als der Abstand zwischen dem Fer-
miniveau des Pt und dem Leitungsband des BST, Äuberlappt das Ferminiveau des
Pt energetisch mit dem Leitungsband des BST. Bei hinreichend geringer Dicke
kÄonnen Elektronen durch die Al2O3-Schicht in das Leitungsband des BST tunneln.
Darauf wird zusÄatzlich dadurch hingewiesen, dass die LeckstrÄome von den Proben
mit Al2O3-Schicht, im Gegensatz zur Probe ohne Al2O3, nach dem Auslagern na-
hezu unverÄandert sind. Eine auf thermionischer Emission basierende Injektion wird
daher ausgeschlossen.
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6.2.2. Al2O3 als Injektionsschicht
Durch den gro¼en Unterschied der PermittivitÄat von (Ba,Sr)TiO3 und Al2O3 und
dem daraus resultierenden betrÄachtlichen Abfall der angelegten elektrischen Span-
nung Äuber der Al2O3-Schicht wird ermÄoglicht, dass die Elektronen, statt die hohe
Energiebarriere zu Äuberwinden, direkt durch die Al2O3-Schicht in das Leitungsband
des BST tunneln. Das bedeutet, eine entsprechend dÄunne Al2O3-Schicht funktio-
niert nicht mehr als eine Barriereschicht, wodurch der Leckstrom reduziert werden
soll, sondern als eine Injektionsschicht, durch die eine hohe LadungstrÄagerinjektion
erzeugt werden kann.
Um die Injektion der LadungstrÄager zu verstÄarken, ist eine geringe Dicke der Injek-
tionsschicht allein nicht ausreichend. Das elektrische Potential und die FeldstÄarke,
die Äuber die Injektionsschicht abfallen, spielen ebenfalls eine entscheidende Rolle.
Der elektrische Potentialabfall sorgt dafÄur, wie in Abbildung 6.6 dargestellt, dass
das Ferminiveau des Pt an bzw. Äuber das Leitungsbandminimum des BST gescho-
ben werden kann. Erst dann sind elektronischen ZustÄande fÄur die Elektronen zum
Tunneln vorhanden. Auch sehr wichtig fÄur den Tunnelprozess ist die elektrische
FeldstÄarke, die gemÄa¼ Gleichung 2.33 als die Antriebskraft fÄur das Tunneln be-
trachtet werden kann.
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Abbildung 6.7.: Simulierter elektrischer Potentialabfall (a) und FeldstÄarke (b)
Äuber einer Al2O3-Schicht eines BST/Al2O3-Schichtstapels bei einer gesamten
Spannung von 1V in AbhÄangigkeit der Dicken der Al2O3- bzw. BST-Schicht. Der
Pfeil zeigt die zunehmende Schichtdicke von BST. PermittivitÄaten von "Al2O3 = 7
und "BST = 400 wurden fÄur die Berechnung der elektrischen Spannung bzw.
FeldstÄarke verwendet.
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In Abbildung 6.7 sind die simulierten elektrischen PotentialabfÄalle und FeldstÄarken
Äuber die Al2O3-Schicht in AbhÄangigkeit der Dicken der Al2O3- bzw. BST-Schicht
aufgezeichnet. DafÄur wird ein Modell verwendet, bei dem die Al2O3- und BST-
Schicht als zwei Kondensatoren in Reihe geschaltet sind. Unter einer bestimmten
gesamten Spannung (Vges), die am Pt/BST/Al2O3/Pt-Kondensator angelegt ist,
steigt die Äuber Al2O3 abfallende Spannung (VAl2O3) mit zunehmender Schichtdicke
des Al2O3 (dAl2O3) bzw. abnehmender Schichtdicke des BST (dBST). Das hei¼t, je
dicker die Al2O3-Schicht bzw. dÄunner die BST-Schicht ist, desto hÄoher ist der Anteil
der gesamten Spannung, der Äuber Al2O3 abfÄallt. Dies wird in Abbildung 6.7 (a)
ausgehend von der Berechnung nach folgender Gleichung gezeigt:
VAl2O3 = VgesCges=CAl2O3
= Vges
CBST
CBST + CAl2O3
= Vges
"BST
"BST + "Al2O3
dBST
dAl2O3
:
(6.3)
DarÄuber hinaus haben die Schichtdicken auch Ein°uss auf die FeldstÄarke E (E =
V=d). Wie in Abbildung 6.7 (b) gemÄa¼ Gleichung 6.4 illustriert ist, nimmt die
FeldstÄarke bei einer dÄunnen Al2O3-Schicht, aufgrund der reduzierten Spannung,
schnell ab, wenn die Schichtdicke des BST zunimmt. Ebenfalls zeigt die FeldstÄarke
eine Abnahme, wenn die Schichtdicke des Al2O3 grÄo¼er wird. Bei einer dicken Al2O3-
Schicht ist die Dicke der BST-Schicht allerdings nicht mehr entscheidend, da die
Spannung jetzt haupsÄachtlich Äuber dem Al2O3 abfÄallt. Deswegen wird die FeldstÄarke
fast ausschlie¼lich durch die Schichtdicke des Al2O3 begrenzt:
EAl2O3 = Vges
"BST
"BSTdAl2O3 + "Al2O3dBST
: (6.4)
Um den Zusammenhang zwischen dem Injektionsverhalten und der Dicke der Injek-
tionsschicht detaillierter zu untersuchen, wurden vier BST/Al2O3-Kondensatoren
prÄapariert, die jeweils eine BST-Schicht mit einer Dicke von etwa 250 nm haben. Die
Al2O3-Schichtdicken zwischen BST und oberer Pt-Elektrode betrugen 0, 1, 2 bzw.
3 nm. Die entsprechenden JV -Kennlinien sind in Abbildung 6.8 gezeigt. Hierbei
sind die Stromdichten deutlich grÄo¼er als die der Proben in Abbildung 6.5. Die Un-
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Abbildung 6.8.: JV -Kennlinien der BST-Kondensatoren mit Al2O3-
Injektionsschicht verschiedener Schichtdicken in linearer (a) und logarithmischer
(b) Darstellung.
terschiede sind mÄoglicherweise auf abweichende Eigenschaften der BST-Schichten
zurÄuckzufÄuhren. Ursache dafÄur ist zur Zeit noch unklar. Um den Tunnelstrom deut-
lich erkennen zu kÄonnen, wurde ein Auslagern bei 500 ±C in Sauersto® fÄur alle vier
Proben durchgefÄuhrt. Die LeckstrÄome der ungeheizten Proben sind hier nicht ge-
zeigt. Durch die Auslagerung wurde der Leckstrom der Probe ohne Al2O3 Äuber den
oberen Kontakt verringert, Äahnlich wie das Verhalten in Abbildung 6.5. Im Gegen-
satz dazu, steigen die TunnelstrÄome der Proben mit der Al2O3-Injektionsschicht
nach der Auslagerung um zirka eine bis zwei GrÄo¼enordnungen. Der genaue Grund
dafÄur ist noch nicht vÄollig verstanden.
Die Stromdichten sind bei V > 0 fÄur alle Proben sehr Äahnlich. Bei V < 0 sind
erkennbare Unterschiede zu sehen. Die Stromdichten der Proben mit Al2O3 un-
terscheiden sich von der Probe ohne Al2O3 um etwa zwei GrÄo¼enordnungen bei
V = ¡10V. Dies weist eindeutig darauf hin, dass die Injektion der Elektronen
durch die EinfÄuhrung der Al2O3-Schicht wesentlich erhÄoht worden ist.
Die AbhÄangigkeit der Stromdichte von der Schichtdicke des Al2O3, die in Abbil-
dung 6.8 zu erkennen ist, kann mit der Verteilung der elektrischen Spannung sowie
FeldstÄarke erklÄart werden. Mit steigender Al2O3-Schichtdicke erhÄoht sich die ab-
fallende Spannung VAl2O3 , und im Gegensatz dazu, sinkt die FeldstÄarke EAl2O3 . Die
entsprechenden Werte bei V = ¡10V sind in Tabelle 6.2 aufgefÄuhrt. Weder die Pro-
be mit 1 nm Al2O3 noch die Probe mit 3 nm Al2O3, welche die grÄo¼te FeldstÄarke
(dAl2O3 = 1nm) bzw. den grÄo¼ten Spannungsabfall (dAl2O3 = 3nm) Äuber Al2O3 hat,
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Tabelle 6.2.: Abfallende Spannungen und FeldstÄarken Äuber einer Al2O3-
Injektionsschicht eines BST/Al2O3-Schichtstapels. Die angelegte gesamte Span-
nung betrÄagt 10V und das BST hat eine Schichtdicke von 250 nm. Permitti-
vitÄaten von "Al2O3 = 7 und "BST = 400 wurden fÄur die Berechnung der elektri-
schen Spannung bzw. FeldstÄarke verwendet.
Probe dAl2O3 [nm] VAl2O3 [V] EAl2O3 [MV/cm]
2 1 1,86 18,6
3 2 2,55 17,0
4 3 3,14 15,7
zeigt den hÄochsten Strom. In diesem Fall besitzt die Probe mit 2 nm Al2O3 eine
optimierte Kombination von V und E . Au¼erdem bietet die kleine Schichtdicke von
Al2O3 bei der Probe mit 2 nm Al2O3 eine ausreichende Tunnelwahrscheinlichkeit an.
Dieses Experiment zeigt, dass eine optimierte Abstimmung der Einzelschichtdicken
des Schichtstapels von gro¼er Bedeutung fÄur die LadungstrÄagerinjektion ist.
Basierend auf dem PhÄanomen, das beim BST/Al2O3-Schichtstapel beobachtet wur-
de, ist ein Funktionsprinzip vorzuschlagen, welches die Injektion von negativen und
positiven LadungstrÄagern ermÄoglicht. Dieses Funktionsprinzip basiert beispielhaft
auf einem Schichtstapel aus Materialien mit sehr hoher relativer PermittivitÄat, die
in Abbildung 6.9 (a) als Transportschicht bezeichnet ist, und einer sehr dÄunnen Zwi-
schenschicht mit geringer relativer PermittivitÄat, die als Injektionsschicht bezeich-
net ist. Aufgrund der geringen PermittivitÄat der Injektionsschicht im Vergleich zur
Transportschicht, wie z. B. einer Kombination von (Ba,Sr)TiO3 und Al2O3, fÄallt ein
betrÄachtlicher Teil der angelegten elektrischen Spannung Äuber die Injektionsschicht
ab. Wird der Spannungsabfall Äuber der Injektionsschicht grÄo¼er als der Abstand
zwischen dem Ferminiveau des Kontaktmaterials und dem Leitungsband (¢e) bzw.
dem Valenzband (¢h) der Transportschicht, Äuberlappt das Ferminiveau des Kon-
taktmaterials energetisch mit dem Leitungsband bzw. Valenzband der Transport-
schicht. Bei hinreichend geringer Dicke der Injektionsschicht kÄonnen LadungstrÄager
durch die Injektionsschicht in das Leitungsband bzw. das Valenzband der Trans-
portschicht tunneln, je nach der PolaritÄat der angelegten Spannung, wie in Abbil-
dung 6.9 (b) und (c) dargestellt ist. Damit werden Elektronen bzw. LÄocher in die
Transportschicht injiziert.
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Abbildung 6.9.: Das Prinzip fÄur die ambipolare LadungstrÄagerinjektion
durch einen Schichtstapel aus Transport- und Injektionsschicht. Die Flachband-
Situation Vges = 0 (a), Elektronen (Punkt)-Injektion Vges < 0 (b) und LÄocher
(Kreis)-Injektion Vges > 0 (c) in Bezug auf das Kontaktmaterial an der Injektions-
schicht. ¢e und ¢h sind die Energiedi®erenz vom Ferminiveau des Metalls zum
Leitungsbandminimum bzw. Valenzbandmaximum der Transportschicht. Vges, VI
und VT reprÄasentieren die gesamte angelegte Spannung und die abfallende Span-
nung Äuber der Injektions- bzw. der Transportschicht.
Die Vorteile dieses Verfahrens sind wie folgt: (1) fÄur die Halbleiter-Grenz°Äachen mit
einer gro¼en BarrierenhÄohe, die insbesondere bei Halbleitern mit gro¼er BandlÄucke
auftreten, bei denen die Anzahl der injizierten LadungstrÄager durch die Barrie-
renhÄohe stark begrenzt ist, wird eine hohe Injektion durch dieses Verfahren ermÄog-
licht; (2) keine Dotierung im Halbleiter ist erforderlich fÄur die Erzeugung der
positiven und negativen LadungstrÄager, insbesondere fÄur Materialien mit gro¼er
BandlÄucke, bei denen die Dotierbarkeit sehr gering und die Herstellung eines P/N-
ÄUbergangs oft ausgeschlossen ist; (3) eine gleichzeitige ambipolare Injektion ist
durch dieses Verfahren mit zwei gegenÄuberliegenden Injektionsschichten mÄoglich.
Eine kritische Voraussetzung dieses Verfahrens ist ein ausreichender Unterschied in
der PermittivitÄat zwischen der Transportschicht und der Injektionsschicht. Damit
kann die abfallende Spannung Äuber der Injektionsschicht die Energiedi®erenz ¢e
(fÄur Elektronen) bzw. ¢h (fÄur LÄocher) Äubertre®en. Die fÄur die Injektion benÄotigte
Mindest-Gesamtspannung betrÄagt exemplarisch fÄur die Injektion von Elektronen
Vges;min = ¢e ¢ (1 + x) ; x = "I
"T
¢ dT
dI
; (6.5)
wobei "I, "T die relative PermittivitÄat und dI, dT die Schichtdicke der Injektions-
schicht bzw. der Transportschicht sind.
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Um elektrischen Durchbruch in der Transportschicht zu vermeiden, darf die elek-
trische FeldstÄarke in der Transportschicht die DurchbruchsfeldstÄarke nicht Äuber-
schreiten. Mit einer DurchbruchsfeldstÄarke ET;max folgt als obere Begrenzung fÄur
die gesamte angelegte Spannung
Vges;max = ET;max ¢ dT ¢ 1 + x
x
: (6.6)
Der maximal mÄogliche Wert von x, bei dem noch Injektion mÄoglich ist, ohne die
FeldstÄarke in der Transportschicht Äuber ET;max zu erhÄohen, berechnet sich aus Glei-
chung 6.5 und 6.6 gemÄa¼
¢e ¢ (1 + x) = ET;max ¢ dT ¢ 1 + x
x
; (6.7)
woraus sich ergibt
"I
"T
<
ET;max ¢ dI
¢e
: (6.8)
FÄur die Injektion der LÄocher gelten die obigen Bedingungen prinzipiell gleich. Da die
BandlÄucke der fÄur Transportschichten geeigneten Materialien typischerweise grÄo¼er
als 3 eV ist (z. B. Eg;BST=3,2 eV), sind ¢e und ¢h in der Regel 1 bis 2 eV. Das hei¼t,
dass die Injektion bei jVIj ¸ 2V statt¯ndet. Die DurchbruchfeldstÄarken von Oxiden
liegen typischerweise bei 106V/cm [68] und fÄur einen ausreichend gro¼en Tunnel-
strom sollte die Schichtdicke der Injektionsschicht nicht mehr als 2 nm betragen.
FÄur ¢e = 2 eV und ET;max = 106V=cm ergibt sich "I="T < 0; 1 fÄur dI = 2nm und
"I="T < 0; 05 fÄur dI = 1nm. Ferroelektrische Materialien, wie z. B. (Ba,Sr)TiO3,
Pb(Zr,Ti)O3 und SrBi2Ta2O9, haben in der DÄunnschichtform typischerweise eine
statische PermittivitÄat grÄo¼er als 300 und sind fÄur die Transportschicht gut geeig-
net. FÄur die Injektionsschicht kÄonnten Oxide mit PermittivitÄat kleiner als 30, wie
z. B. Ta2O5, ZrO2, Ga2O3, Al2O3 und SiO2, verwendet werden.
ZusÄatzlich zu "I="T ist auch die Anpassung der Energieniveaus zwischen Transport-
schicht und Kontaktmaterial wichtig, insbesondere fÄur die ambipolare Injektion.
Der Unterschied zwischen ¢e und ¢h sollte mÄoglichst gering sein, damit eine kleine
Spannung benÄotigt wird, um Elektronen und LÄocher gleichzeitig in die Transport-
schicht zu injizieren. Deshalb sind hoch dotierte Materialien sowie Materialien mit
sehr hohen BandlÄucken nicht fÄur die Transportschicht geeignet.
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Auf der Basis dieser Methode kÄonnen weitere Depositionsverfahren und Materialien
fÄur die Herstellung der Injektionsschicht eingesetzt werden. Verfahren wie Atomla-
genabscheidung bieten, im Vergleich zur KathodenzerstÄaubung, ein besser kontrol-
liertes Wachstum, welches zu einer prÄazisen Schichtdicke und einer geringen Rau-
igkeit fÄuhren kann. Au¼erdem kÄonnen Oxide mit kleineren BandlÄucken als Al2O3
(z. B. SnO2, Ta2O5 und Ga2O3 [217]) die LadungstrÄagerinjektion durch das Fowler-
Nordheim-Tunneln weiter begÄunstigen.
6.3. BST-DÄunnschicht mit ITO-Elektrode
6.3.1. Pt/BST/ITO-Struktur
Die BarrierenhÄohen zwischen BST und ITO, die mit Photoemission bestimmt wur-
den, weisen auf eine Elektron-injizierende Grenz°Äache am oberen Kontakt und eine
blockierende Grenz°Äache am unteren Kontakt hin. Zur Untersuchung des Ein°usses
von Elektrodenmaterialien auf die elektrischen Eigenschaften wurden unterschied-
liche Schichtstrukturen, nÄamlich Pt/BST/Pt, Pt/BST/ITO und ITO/BST/ITO,
prÄapariert. Die ITO-Schicht wurde von einem keramischen In2O3-Target mit 10wt%
SnO2-Dotierung, bei 400
±C mit 100% Ar als Prozessgas, abgeschieden. Unter sol-
chen Bedingungen be¯ndet sich die ITO-Schicht nach der Abscheidung in einem
reduzierenden Zustand und weist eine hohe LeitfÄahigkeit auf [173].
In Abbildung 6.10 sind die IV -Messungen von Pt/BST/Pt- und Pt/BST/ITO-
Schichtsystemen gezeigt. Im Vergleich mit dem Leckstrom der Pt/BST/Pt-Struktur,
weist die Probe mit oberer ITO-Elektrode eine hoch asymmetrische JV -Kennlinie
auf, das hei¼t, ein gleichrichtendes Verhalten. Die Stromdichte bei V = ¡6V von
BST/ITO ist etwa drei GrÄo¼enordnungen hÄoher als bei BST/Pt, wÄahrend fÄur den
unteren Pt/BST-Kontakt die Stromdichten von beiden Proben nahezu gleich sind.
Dies deutet darauf hin, dass die BarrierenhÄohe an der BST/ITO-Grenz°Äache, in
Einklang mit der Photoemissionsmessung, wesentlich kleiner ist. Aufgrund des ein-
geprÄagten Potentials der Pt/BST/ITO-Struktur, welches durch den Unterschied der
BarrierenhÄohe zwischen Pt/BST- und BST/ITO-Grenz°Äache verursacht wird, zeigt
die Pt/BST/ITO-Struktur bei positiver Spannung eine leicht hÄohere Stromdichte
als die Pt/BST/Pt-Struktur, da die Verringerung der Schottky-Barriere aufgrund
des grÄo¼eren Feldes in diesem Fall stÄarker ist.
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Abbildung 6.10.: JV -Kennlinien der Pt/BST/Pt- und Pt/BST/ITO-
Schichtstruktur in einer JV - (a) und logJ-logV -Darstellung (b).
Bei der kleinen BarrierenhÄohe ist ein ohmscher Kontakt zwischen dem BST und
der oberen ITO-Elektrode zu erwarten. Allerdings zeigt der Strom keine exponen-
tielle AbhÄangigkeit von der Spannung, da die logJ-V -Kennlinie der Pt/BST/ITO-
Struktur, wie in Abbildung 6.10 (b) dargestellt, kein lineares Verhalten unter ne-
gativer Spannung aufweist, bei der die Elektronen Äuber die obere ITO-Elektrode
injiziert werden. Dies weist darauf hin, dass ein SCLC (engl. space-charge-limited
current)-Verhalten am oberen BST/ITO-Kontakt vorliegt, was auf eine geringe
MobilitÄat ¹ der LadungstrÄager im BST zurÄuckzufÄuhren ist. Bei dotierten SrTiO3-
Einkristallen ist die MobilitÄat im Vergleich dazu viel hÄoher [107, 218]. O®enbar
hÄangt ¹ stark von der Dotierung bzw. der LadungstrÄagerkonzentration ab, wie es
auch bei organischen Materialien bekannt ist [219].
Zur genaueren Untersuchung des SCLC-Verhaltens der BST-Schicht ist in Ab-
bildung 6.11 die Stromdichte der Pt/BST/ITO-Struktur unter negativer Span-
nung gezeigt. Die logJ-logV -Kennlinie weist eine Form mit mehrfachen Steigungen
und nicht das idealerweise fÄur SCLC erwartete Verhalten mit J / V 2 auf (siehe
Gleichung 2.40). Solch ein Verhalten ist typischerweise in Materialien mit Fallen
zu beobachten und auf verschiedene Regime des raumladungsbegrenzten Stroms
zurÄuckzufÄuhren [104, 220, 221]. Wie in Abschnitt 2.5.5 beschrieben, hÄangt das JV -
Verhalten solcher Materialien von der Konzentration sowie der energetischen Ver-
teilung der Fallen ab. Bei V < 0; 4V weist die Kennlinie eine Steigung von 1,1
auf, welche dem ohmschen Regime entspricht. Danach erhÄoht sich die Steigung bei
0; 6V< V <3V zu etwa 2,5. Der Strom in diesem Bereich sollte einem modi¯zier-
ten Childschen Gesetz entsprechen (Gleichung 2.47), wobei die meisten Fallen in der
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von Pt/BST/ITO-Struktur bei V < 0. Die
Linien bezeichnen die Steigung verschiede-
ner Spannungsbereiche.
Probe noch leer sind und als °ache Fallen bezeichnet werden. Dem Flache-Fallen-
Regime folgt ein rasanter Anstieg des Stroms bis zu zirka 15V. In diesem ÄUbergang
sollten die Fallen durch die steigende elektrische Spannung mit Elektronen gefÄullt
werden. Bei 15V< V < 25V ist ein Wendepunkt zu erkennen und danach fÄuhrt
der Strom zu einer Steigung von 4.
Theoretisch sollten die Fallen bei geringer Spannung noch alle leer und bei V > VTFL
alle gefÄullt sein. Demzufolge ist die JV -Kennlinie in den entsprechenden Bereichen
gemÄa¼ dem Childschen Gesetz proportional zu V 2. Jedoch be¯nden sich die Fal-
len in (Ba,Sr)TiO3 wahrscheinlich nicht bei einem einzigen diskreten Niveau in
der BandlÄucke, sondern in einer Verteilung Äuber der Energie. Bei Raumtempera-
tur kÄonnen die Fallen weder vÄollig leer noch komplett gefÄullt sein. Der E®ekt wird
verstÄarkt, wenn die Verteilung der Fallen ausgebreitet ist. Zudem sind auch freie
Elektronen durch die thermische Anregung im Leitungsband zu ¯nden. Dies fÄuhrt
dazu, dass der Parameter £ (siehe Gleichung 2.46), insbesondere fÄur ein Material
mit hoher Konzentration von °achen Fallen, eine AbhÄangigkeit von der Spannung
besitzt und demzufolge die JV -Kennlinie eine hÄohere Potenz aufweist. Morrison
und Mitarbeiter untersuchten den Transportmechanismus in ultradÄunnen (¼ 77 nm)
BaTiO3-Einkristallen und beobachteten ebenfalls ein Mehr-Regime-Verhalten mit
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unterschiedlichen Steigungen bei verschiedenen Spannungen bzw. FeldstÄarken [222].
Die IV -Messungen von Tehrani et al. fÄur Sticksto®-dotiertes Siliziumkarbid bei
T = 52 ¡ 300K zeigten, dass ein J / V 2-Verhalten nur bei tiefen Temperaturen
auftritt, wÄahrend bei Raumtemperatur 3 Regime zu erkennen sind [220]. Au¼er-
dem wird eine rÄaumlich homogene Verteilung der Fallen fÄur die SCLC-Theorie in
Abschnitt 2.5.5 angenommen, bei der keine Grenz°Äachenfallen berÄucksichtigt sind.
Guha et al. untersuchten das SCLC-Verhalten in poly-Fluoren mit verschiedenen
Schichtdicken und zeigten, dass nur die JV -Kennlinien von dicken Proben deutlich
nach dem Childschen Gesetz bei hoher Spannung verlaufen [221]. Da die Grenz-
°Äachen bei dÄunneren Schichten stÄarker zum Gesamtverhalten beitragen, deutet dies
darauf hin, dass die Grenz°Äachenfallen auch eine Rolle fÄur das SCLC-Verhalten
spielen. Deshalb kÄonnte fÄur (Ba,Sr)TiO3 der Strom, aufgrund einer hohen Kon-
zentration von Grenz°Äachenfallen, vom Childschen Gesetz abweichen. FÄur die in
Abbildung 6.11 gezeigte Messung, kÄonnte sich die Kennlinie ferner mit weiter stei-
gender Spannung der Steigung 2 annÄahern. HÄohere Spannungen fÄuhrten aber zum
Durchbruch der Probe, bevor das letzte Regime erreicht wurde. Dies ist zu erwar-
ten, da die DurchbruchsfeldstÄarke in Oxiden typischerweise 1MV/cm betrÄagt [68].
Die Analyse der Strom-Spannungs-VerhÄaltnisse bei V < ¡10V weist nach dem
Childschen Gesetz mit Gleichung 2.40 auf eine MobilitÄat der Elektronen von etwa
10¡5 cm2=Vs hin [192], was mit dem Auftreten des raumladungsbegrenzten Stroms
Äubereinstimmt.
6.3.2. ITO/BST/ITO-Struktur
Anders als der obere BST/ITO-Kontakt, sollte der untere ITO/BST-Kontakt nach
der Photoemissionsmessung eine hÄohere BarrierenhÄohe und demzufolge eine gerin-
gere Stromdichte aufweisen. Die Depositionsbedingungen der zwei Proben in Ab-
bildung 6.12 sind gleich bis auf die AtmosphÄare, in der die untere ITO-Schicht
vor der Abscheidung des BST geheizt worden ist. Um zu sehen ob die unterschied-
liche Bandanpassung der unteren ITO/BST-Grenz°Äache durch die Oxidation der
ITO-Schicht wÄahrend des Heizvorgangs verursacht wird, wurde eine ITO-Schicht
im Ar/O2-Prozessgas der BST-Abscheidung (pO2 = 0; 04Pa) und die andere in
reinem Argon von 400 ±C (Substrattemperatur der ITO-Abscheidung) bis 650 ±C
(Substrattemperatur der BST-Abscheidung) geheizt. FÄur die zweite Probe wurde
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Abbildung 6.12.: IV -Messungen von der ITO/BST/ITO-Schichtstruktur ge-
heizt in unterschiedlichen AtmosphÄaren vor der BST-Abscheidung in einer log J-
V - (a) und logJ-V 1=2-Darstellung bei V > 0 (b). Die gestrichelten Linien dienen
als Leitfaden zur Anschaulichkeit der LinearitÄat.
Sauersto® erst am Anfang der BST-Abscheidung in die Depositionskammer ein-
gefÄuhrt. Der Heizvorgang fÄur beide Proben dauerte zirka 15 Minuten. Bei V < 0
zeigen beide Proben in Abbildung 6.12 (a) einen hÄoheren Strom als bei V > 0. Die
Stromdichte bei V = ¡5V liegt 2 bis 3 GrÄo¼enordnungen hÄoher als die Stromdichte
bei V = 5V. Au¼er einer kleinen ErhÄohung bei V > 4V ist kein betrÄachtlicher Un-
terschied im JV -Verhalten zwischen den zwei Proben zu erkennen. Das weist darauf
hin, dass der Heizvorgang mit oder ohne Sauersto® keinen deutlichen Ein°uss auf
die Grenz°Äachenausbildung bei der Abscheidung von BST auf ITO hat.
Au¼er der GrÄo¼e sind auch unterschiedliche SpannungsabhÄangigkeiten der StrÄome
zwischen dem oberen und unteren Kontakt zu sehen. Die Stromdichte der bei-
den Proben bei V > 0 unterscheiden sich vom SCLC-Verhalten1 mit einer linea-
ren AbhÄangigkeit ab 3V in einer log J-V 1=2-Darstellung. Dies bedeutet, dass der
Mechanismus der LadungstrÄagerinjektion des unteren Kontakts von der Schottky-
thermionischen-Emission limitiert sein sollte [213]. Solch eine SpannungsabhÄangig-
keit muss allerdings nicht notwendigerweise auf thermionische Emission zurÄuckge-
schrieben werden und eine detailliertere Interpretation, wie in Abschnitt 6.1 fÄur
Pt/BST-Kontakt vorgestellt wurde, wÄare erforderlich, um den Mechanismus besser
beurteilen zu kÄonnen.
1Die SpannungsabhÄangigkeit der Proben in Abbildung 6.12 bei V < 0 verhÄalt sich prinzipiell
gleich wie Abbildung 6.11.
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Zusammen mit der Grenz°Äachenuntersuchung zeigen die IV -Messungen, dass die
untere ITO-Elektrodenschicht wÄahrend der BST-Abscheidung durch das Vorhan-
densein von Sauersto® teilweise oxidiert worden ist, wobei die hohe Substrattem-
peratur und die Anwesenheit von Sauersto® sicherlich zur Oxidation beitragen.
Dies fÄuhrt zu einer unterschiedlichen BarrierenhÄohe und demzufolge einem anderen
Injektionsmechanismus. Die AbhÄangigkeit der BarrierenhÄohe von der Depositions-
reihenfolge fÄur BST und ITO ist vergleichbar zu der bei der BST/Pt-Grenz°Äache,
bei der eine kleinere BarrierenhÄohe fÄur den oberen Kontakt beobachtet wurde.
6.4. Zusammenfassung der elektrischen Untersuchungen
Die elektrischen Eigenschaften von (Ba,Sr)TiO3-DÄunnschichten wurden mit Strom-
Spannungs-Messungen charakterisiert. AusgeprÄagte ÄAnderungen im IV -Verhalten
wurden mit unterschiedlichen Elektrodenmaterialien, Zwischenschichten, thermi-
schen Behandlungen sowie Depositionsreihenfolgen beobachtet. Die stark unter-
schiedlichen elektrischen Eigenschaften sind auf verschiedene Mechanismen der La-
dungstrÄagerinjektion zurÄuckzufÄuhren.
Die Kontakteigenschaften der BST-Schichten in dieser Arbeit kÄonnen grundsÄatz-
lich in zwei Arten eingeordnet werden, nÄamlich eine blockierende bzw. injizierende
Grenz°Äache. Das Platin bildet zum BST eine relativ hohe BarrierenhÄohe fÄur Elek-
tronen. Deshalb weist die Pt/BST/Pt-Schichtstruktur in der Regel einen geringen
Leckstrom auf und der Leckstrom wird durch thermionische Emission Äuber die
BST/Pt-Barriere limitiert. Die auf dem Schottky-Modell basierenden Simulationen
mit der Annahme einer Grenz°Äachenschicht (dead layer) ergeben gute Dateninter-
pretation und stimmen gut mit den Ergebnissen von Grenz°Äachenuntersuchungen
Äuberein. Die Ursache des dead layers bleibt jedoch ungeklÄart.
Bei EinfÄuhrung einer Al2O3-Zwischenschicht ergeben sich, je nach der Schichtdicke,
unterschiedliche elektrische Eigenschaften. Die BST/Al2O3/Pt-Struktur mit einer
hinreichend dicken Al2O3-Schicht blockiert wesentlich die Injektion der Elektronen
von Pt in das BST aufgrund der hohen Barriere von Al2O3 an der Grenz°Äache. Da-
durch verringern sich die StrÄome um mehrere GrÄo¼enordnungen im Vergleich zur
BST/Pt-Struktur. Der Leckstrom weist ein ohmsches Verhalten auf, welcher dem
elektrischen Widerstand der Al2O3-Schicht entspricht. Im Gegensatz dazu, fÄuhrt
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eine hinreichend dÄunne Al2O3-Schicht zu einer verstÄarkten Injektion von Ladungs-
trÄagern. Aufgrund des gro¼en Unterschieds in der relativen PermittivitÄat zwischen
Al2O3 und (Ba,Sr)TiO3 fÄallt ein betrÄachtlicher Anteil der angelegten Spannung Äuber
die Al2O3-Schicht ab, wodurch das Ferminiveau der Pt-Elektrode Äuber das Leitungs-
band des BST geschoben wird. Mit der hohen FeldstÄarke in der Al2O3-Schicht, die
aufgrund der dÄunnen Schichtdicke typischerweise einige MV/cm betrÄagt, kÄonnen die
LadungstrÄager durch quanten-mechanisches Tunneln in das BST injiziert werden.
Basierend auf den Messergebnissen wird das Funktionsprinzip fÄur weitere Materia-
lien verallgemeinert. Eine hohe LadungstrÄagerinjektion, im Besonderen eine mÄogli-
che gleichzeitige ambipolare Injektion an gegenÄuberliegenden Elektroden, kÄonnte
durch dieses Prinzip mit einer optimierten Quanti¯zierung der Schichtdicken des
Schichtstapels ermÄoglicht werden. Solche Injektion ist nahezu unabhÄangig von der
Energiebandanpassung und dem Dotierungspro¯l, und bietet deshalb eine wichtige
technologische Bedeutung fÄur mehrere Anwendungsbereiche.
Durch Ersetzen von Pt mit Sn-dotiertem In2O3, was ein transparentes leitfÄahiges
Oxid ist, wird ebenfalls eine injizierende bzw. blockierende Grenz°Äache, je nach De-
positionsreihenfolge, zum (Ba,Sr)TiO3 hergestellt. Die oxidierte ITO-Schicht (d. h.
die untere Elektrodenschicht) bildet zum BST eine Barriere fÄur Elektronen. Der
Strom Äuber diese Grenz°Äache ist relativ gering und verhÄalt sich Äahnlich wie der
Pt/BST-Kontakt. Im Vergleich dazu bildet die reduzierende ITO-Schicht (d. h. die
obere Elektrodenschicht) einen ohmschen Kontakt zum BST und fÄuhrt zu einem
viel hÄoheren Strom. Das JV -Verhalten ist auf einen raumladungsbegrenzten Strom
zurÄuckzufÄuhren und kann mit einem SCLC-Modell unter Betrachtung von elek-
tronischen Fallen beschrieben werden. Die MobilitÄat der LadungstrÄager liegt in
der GrÄo¼enordnung von 10¡5 cm2=Vs. Die AbhÄangigkeit des JV -Verhaltens von
der oberen Elektrode ist signi¯kant: die Pt/BST/Pt-Struktur zeigt ein isolieren-
des kapazitives Verhalten, wÄahrend die Pt/BST/ITO-Struktur eine gleichrichtende
Dioden-Kennlinie aufweist.
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Zur Untersuchung der dielektrischen Eigenschaften wurden Impedanz-Analyse und
Netzwerk-Analyse fÄur verschiedene Frequenzbereiche eingesetzt. Das Kapitel be-
steht aus drei Teilen, in denen die Auswirkungen der Modi¯zierung der Geometrie,
der Grenz°Äache und des Elektrodenmaterials auf die dielektrischen Eigenschaften
der BST-DÄunnschichten beschrieben und diskutiert werden. Besondere Bedeutung
kommt nicht nur der Charakterisierung der Steuerbarkeit und des GÄutefaktors, son-
dern auch deren Korrelation mit Grenz°Äachen- und elektrischen Eigenschaften zu,
die in den vorherigen Kapiteln prÄasentiert wurden.
7.1. GrÄo¼enein°uss der Geometrie
FÄur den Einsatz der BST-Kondensatoren als Mikrowellenkomponente sind die Steu-
erbarkeit ¿ und der GÄutefaktor Q die wichtigsten Kennwerte. Dabei handelt es sich
um die gesamten Bauteileigenschaften, die sowohl von intrinsischen als auch ex-
trinsischen E®ekten beein°usst werden. Neben den Materialeigenschaften, worauf
in den nÄachsten Abschnitten eingegangen wird, spielt das geometrische Design des
Bauteils, was im Grunde ein extrinsischer E®ekt ist, eine betrÄachtliche Rolle. Im
Mikrowellenbereich weist die GrÄo¼e der KapazitÄat einen starken Ein°uss auf die
Steuerbarkeit ¿ und den GÄutefaktor Q auf, was durch die Variation der FlÄache der
Elektroden zu erkennen ist.
Zur Untersuchung des GrÄo¼enein°usses wird die in Abschnitt 4.3 vorgestellte, fÄur
Hochfrequenz-Charakterisierung geeignete Elektrodengeometrie verwendet (siehe
Abbildung 4.6 und 4.7), bei der eine Matrix von Elektroden mit unterschiedlichen
GrÄo¼en auf der BST-Schicht aufgebracht ist. GemÄa¼ dem Parallelplatten-Modell
(siehe Gleichung 2.4) entscheidet vorwiegend die FlÄache der inneren Achtecke, die
als obere Elektrode dienen, Äuber die KapazitÄat des jeweiligen Kondensators, denn
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fÄur eine homogene BST-Schicht sollte die lokale Abweichung der relativen Permit-
tivitÄat und der Schichtdicke gering sein. Die dielektrischen Eigenschaften einer
Ba0;6Sr0;4TiO3-Schicht mit solcher Geometrie sind in Abbildung 7.1 und 7.2 zu-
sammengestellt.
Abbildung 7.1 zeigt die KapazitÄat-Frequenz (Cf)-Messungen mittels Netzwerk-
Analyse von 500MHz bis 5GHz in AbhÄangigkeit der Steuerspannung. Die Messun-
gen wurden auf Elektroden mit verschiedenen SeitenlÄangen a durchgefÄuhrt, wobei
die FlÄache der Elektroden in der Reihenfolge immer vervierfacht wird. Da jeder zu
charakterisierende Kondensator Äuber eine nahezu gleiche relative PermittivitÄat "r
und Schichtdicke d verfÄugt, steigt die KapazitÄat dementsprechend mit der zuneh-
menden FlÄache von einigen 100 fF bis zu einigen 10 pF. Dies entspricht einem "r von
etwa 300. Durch die anliegende Steuerspannung nimmt die KapazitÄat im gesamten
Frequenzbereich ab. Daraus kann die Steuerbarkeit ¿ einer bestimmten Frequenz
berechnet werden.
Die Cf -Kennlinien in Abbildung 7.1 weisen alle einen Abfall der KapazitÄat mit stei-
gender Frequenz auf [223]. Im Mikrowellenbereich (107 . f . 1010Hz) kÄonnte fÄur
solch einen Abfall, der durch die Abnahme der relativen PermittivitÄat verursacht
wird, die Orientierungspolarisation geladener Defektassoziate eine intrinsische Ur-
sache sein [224{227], wie z. B. fÄur BaTiO3 [228{230] und Pb(Zr,Ti)O3 [230, 231]
beschrieben. Dieses Verhalten kann durch ein Potenzgesetz der Frequenz wie folgt
beschrieben werden:
"r =
"0
fm
; (7.1)
mit dem Dispersionsparameter m (m ¸ 0) [232]. Je grÄo¼er m ist, desto stÄarker ist
die Abnahme der PermittivitÄat sowie der KapazitÄat.
Allerdings ist ein signi¯kanter GrÄo¼enein°uss der Elektroden auf die Tendenz des
Abfalls in Abbildung 7.1 zu sehen. Die von der Elektrode mit a = 6¹m gemes-
senen Cf -Kennlinien weisen einen relativ geringen Abfall mit der Frequenz auf,
wÄahrend dieser sich mit zunehmender ElektrodengrÄo¼e stark erhÄoht. Zugleich zeigt
die Steuerbarkeit ebenfalls eine starke Verringerung mit zunehmender Elektroden-
grÄo¼e. Dieses Verhalten kann nicht durch die Abnahme der relativen PermittivitÄat,
welche fÄur alle Kondensatoren gleich sein sollte, erklÄart werden.
Eine alternative ErklÄarung bietet eine mit der Frequenz abnehmende aktive FlÄache
der Elektroden, wie in Abbildung 7.3 dargestellt. Zur Vereinfachung wird hierbei
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Abbildung 7.1.: Cf -Messung von 500MHz bis 5GHz mit anliegenden Steu-
erspannungen von 0V bis § 10V. Die SeitenlÄange der achteckigen Elektroden
betragen 6 (a), 12 (b), 24 (c) und 48 (d)¹m.
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Abbildung 7.3.: Schematische Darstellung der Ausbreitung der WechselstrÄome
in Elektroden: Draufsicht der inneren Pt-Elektrode (links) und das Ersatzschalt-
bild von Pt und BST (rechts). Zur Vereinfachung wird die Elektrode als ein
Kreis dargestellt und in mehrere konzentrische Ringe aufgeteilt. Jeder Pt-Ring
reprÄasentiert einen Widerstand Rn in dem Ersatzschaltbild und der Kondensator
Cn entspricht der KapazitÄat der BST-Schicht unter der FlÄache des Pt-Rings. r
und ± sind der Radius und die Breite des Rings.
die innere FlÄache der Pt-Elektrode als ein Kreis dargestellt. Da die Kontakt°Äache
der Messspitze (typischer Durchmesser · 5¹m) deutlich kleiner als die Elektroden-
°Äache ist, breitet sich der Wechselstrom vom Kontaktpunkt in der Mitte zum Rand
der Elektrode aus, deren Richtung durch die Pfeile in der Abbildung angedeutet
wird. Um die Verteilung des Stroms darzustellen, wird die Elektrode in eine Folge
von konzentrischen Ringen aufgeteilt, wobei rn und ± den Radius und die Breite des
Rings bezeichnen. Ist die Elektrode mit sehr dÄunnen Ringen aufgeteilt, das hei¼t,
die Anzahl der Ringe ist hoch, so nÄahert sich der Widerstand des Rings wie folgt
Rn = ½
l
A
¼ ½ ±
2¼rndPt
; (7.2)
wobei ½ der spezi¯sche Widerstand des Pt und dPt die Schichtdicke der Elektrode
sind. Die KapazitÄat der BST-Schicht unter dem jeweiligen Ring ergibt sich aus der
FlÄache des Rings:
Cn ¼ "0"r2¼rn±
dBST
: (7.3)
Unter Betrachtung des Widerstands der Pt-Elektrode Rn und der KapazitÄat der
BST-Schicht Cn kann der BST-Kondensator mit solch einer partitionierten Struktur
durch das Ersatzschaltbild in Abbildung 7.3 (rechts) beschrieben werden, wobei
alle WiderstÄande (R1 bis Rn) in Serie und alle Kondensatoren (C1 bis Cn) parallel
geschaltet sind.
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WÄahrend sich der Wechselstrom in der Pt-Elektrode horizontal von der Mitte zum
Rand ausbreitet, °ie¼t zugleich ein Teil des Stroms, insbesondere bei Mikrowellen-
frequenzen, vertikal vom oberen Kontakt
"
Signal\ durch die BST-Schicht zum unte-
ren Kontakt
"
Ground \ (siehe Abschnitt 4.3). Die Verteilung des Stroms hÄangt von
der Impedanz der jeweiligen Komponente ab. Unter BerÄucksichtigung der StrÄome
Äuber den Kondensatoren (IC) sollte der horizontale Strom in der Pt-Elektrode (IR)
kontinuierlich abnehmen. Das bedeutet, je weiter der Widerstand zur Mitte der
Elektrode liegt, desto niedriger ist der Strom, der Äuber diesen Widerstand °ie¼t
(IR;1 > IR;2 ¢ ¢¢ > IR;n). Das hei¼t, der Strom verteilt sich ungleichmÄa¼ig Äuber
der Elektrode und die aktive FlÄache schrÄankt sich in der NÄahe der Mitte ein, wo
der Strom konzentriert ist. Dieser E®ekt wird bei hohen Frequenzen wesentlich
stÄarker, da die Impedanz der Kondensatoren (Z = 1=!C), im Gegensatz zu der
leichten ErhÄohung der WiderstÄande aufgrund des Skin-E®ekts [233], mit steigen-
der Frequenz linear abnimmt. Bei Mikrowellenfrequenzen betrÄagt der Durchmesser
der aktiven FlÄache, je nach dem Schichtwiderstand der Pt-Elektrode und der Kapa-
zitÄat der BST-Schicht, bis zu einigen 10¹m [234]. Wenn die Elektrode klein ist, wird
die aktive FlÄache somit wenig durch die Konzentration des Stroms beein°usst. Im
Gegensatz dazu ist der Ein°uss der Reduktion der aktiven FlÄache bei gro¼en Elek-
troden wesentlich stÄarker. FÄur diese Elektroden tragen die FlÄachen am Rand bei
hohen Frequenzen fast nicht mehr zur KapazitÄat bei. Deshalb weist die KapazitÄat
der grÄo¼eren Elektroden einen stÄarkeren Abfall mit steigender Frequenz auf.
Bei f ¼ 2; 7GHz ist in Abbildung 7.1 und 7.2 eine akustische Resonanz sowohl in
Cf - als auch in Qf -Kennlinien zu erkennen [235]. Die akustische Resonanz in BST-
DÄunnschichten unter angelegten elektrischen Spannungen ist auf die Elektrostrikti-
on zurÄuckzufÄuhren. Diese Eigenschaft kann fÄur die TFBAR-Technologie (engl. thin
¯lm bulk acoustic wave resonator) eingesetzt werden [236]. Wie in Abbildung 7.1
und 7.2 gezeigt, im Besonderen beim GÄutefaktor Q, hÄangt die Amplitude der Re-
sonanz o®enbar nicht nur von der elektrischen FeldstÄarke, sondern auch von der
ElektrodengrÄo¼e ab. Je kleiner die FlÄache ist, desto stÄarker ist die akustische Reso-
nanz. Dies weist darauf hin, dass die HomogenitÄat der BST-Schicht auch Ein°Äusse
auf den piezoelektrischen E®ekt hat.
ÄAhnlich wie die KapazitÄat, nimmt der GÄutefaktor mit steigender Frequenz ab, wie
Abbildung 7.2 zeigt. Dieser Abfall ist auf die FrequenzabhÄangigkeit der metallischen
Verluste der Elektroden zurÄuckzufÄuhren. Zudem weisen die GÄutefaktoren eine erheb-
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liche Variation zwischen verschiedenen ElektrodengrÄo¼en. Je grÄo¼er die Elektrode
ist, desto niedriger ist Q. Dies gibt den Hinweis, dass der GÄutefaktor eine starke
AbhÄangigkeit von der KapazitÄat besitzt. Wie in Abschnitt 3.4.2 vorgestellt, kann
ein BST-Kondensator als ein reiner Kondensator C mit einem Parallelwiderstand
RP und einem Serienwiderstand RS mit dem Ersatzschaltbild von Abbildung 3.7 (d)
betrachtet werden. Die zwei WiderstÄande fÄuhren beide zu Verlusten, wobei in unter-
schiedlichen Frequenzbereichen einer deutlich Äuberwiegen kann. Da sich der Bauteil-
GÄutefaktor durch den Quotient des ImaginÄarteils jX und Realteils R der Impedanz
berechnen lÄasst, kann er von Gleichung 3.5 - 3.7 abgeleitet werden:
Serien QS = ¡XC
RS
=
1
RS!C
; (7.4)
Parallel QP = ¡RP
XC
= RP!C; (7.5)
wobei XC = ¡1=!C mit der Kreisfrequenz ! = 2¼f ist.
Bei niedrigen Frequenzen ist der metallische Verlust vernachlÄassigbar und der Wi-
derstand des Bauteils RP, oder mit anderen Worten der Leckstrom, spielt eine
bedeutende Rolle for den Bauteil-GÄutefaktor QP. Im Mikrowellenbereich nimmt
allerdings die Wechselfeld-LeitfÄahigkeit der BST-Kondensatoren mit der Frequenz
schnell ab und der Parallelwiderstand RP ist fÄur den GÄutefaktor nicht mehr entschei-
dend. In dem Fall dominiert der metallische Verlust, welcher durch den Serienwider-
stand RS symbolisiert ist. Dabei handelt es sich um einen sehr geringen Widerstand,
denn die metallischen Elektroden bieten in der Regel eine gute elektrische LeitfÄahig-
keit. Da die Pt-Schichten aller Proben zeitgleich abgeschieden wurden, sollten alle
Elektroden eine nahezu gleiche Schichtdicke haben. Das bedeutet, dass der Schicht-
widerstand der Elektroden fÄur alle Kondensatoren nahezu gleich ist. Demzufolge
kann die Variation des GÄutefaktors durch den GrÄo¼enein°uss der Elektroden bzw.
KapazitÄaten erklÄart werden, da QS umgekehrt proportional zu C ist.
Die CV - und QV -Kennlinien bei f = 1GHz und f = 5GHz, die aus der Ka-
pazitÄat-Frequenz-Messung extrahiert wurden, sind in Abbildung 7.4 gezeigt. Ein
quantitativer Vergleich zwischen den Kondensatoren mit unterschiedlichen Elektro-
dengrÄo¼en in Bezug auf KapazitÄat, Steuerbarkeit, GÄutefaktor und QualitÄatsfaktor
sind anschlie¼end in Tabelle 7.1 zusammengefasst.
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Abbildung 7.4.: CV - (links) und QV - (rechts) Kennlinien bei 1GHz und 5GHz
gemessen von Elektroden mit zunehmender SeitenlÄange: 6 (a,b), 12(c,d), 24 (e,f)
und 48 (g,h)¹m.
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Die ungesteuerten KapazitÄaten C(0V; 1G) bei f = 1GHz hÄangen linear von den
FlÄachen bzw. SeitenlÄangen ab, was auf eine lateral homogene relative PermittivitÄat
sowie Schichtdicke hindeutet. Deshalb kÄonnen die intrinsischen Eigenschaften der
BST-Schicht als die Ursache der Variation der Bauteil-Eigenschaften in AbhÄangig-
keit der ElektrondengrÄo¼e ausgeschlossen werden. Alle Kondensatoren weisen eine
Abnahme der KapazitÄat mit steigender Frequenz auf, wobei sich die relative Ab-
nahme ¢C von 2,3% bei a = 6¹m auf 35,5% bei a = 48¹m rasant erhÄoht. Dies
zeigt, dass die Kondensatoren mit gro¼en KapazitÄaten einen viel stÄarkeren Abfall
gegenÄuber den Kondensatoren mit kleinen KapazitÄaten aufweisen. Zudem ist auch
der GrÄo¼enein°uss auf die Steuerbarkeit zu erkennen. WÄahrend sich die Steuer-
barkeit unter einer Steuerspannung von 10V bei f = 1GHz (¿(10V; 1G)) nicht
deutlich unterscheiden lassen, sinkt ¿(10V; 5G) von 18,5% bei a = 6¹m auf 14,1%
bei a = 48¹m.
Tabelle 7.1.: Zusammenfassung der ungesteuerten KapazitÄat C(0V) und Steuer-
barkeit ¿(10V) sowie des durchschnittlichen GÄutefaktors ¹Q und QualitÄatsfaktors
´ bei 1 und 5GHz von Elektroden mit zunehmender SeitenlÄange a.
a [¹m] 6 12 24 48
C(0V,1G) [pF] 0,87 3,70 13,7 54,0
C(0V,5G) [pF] 0,85 3,50 12,0 34,8
¢C [%] 2,3 5,4 12,4 35,5
¿(10V,1G) [%] 18,4 18,9 19,7 18,5
¿(10V,5G) [%] 18,5 18,8 17,5 14,1
¹Q(1G) 55 28 14 5
¹Q(5G) 20 10 5 2
´(1G) 920 529 296 93
´(5G) 370 188 88 28
Eine ausgeprÄagte AbhÄangigkeit des GÄutefaktors von der KapazitÄat wird im gesam-
ten Frequenzbereich beobachtet. Von a = 6¹m bis zu a = 48¹m, sowohl bei 1GHz
als auch bei 5GHz, nimmt Q um etwa eine GrÄo¼enordnung ab. Allerdings verhÄalt
sich der GÄutefaktor nicht direkt umgekehrt proportional zur KapazitÄat, wie nach
Gleichung 7.4 vorhergesagt, da C von a = 6¹m zu a = 48¹m um einen Faktor zwi-
schen 62 bei 1GHz und 41 bei 5GHz zunimmt. Eine mÄogliche Ursache dafÄur wÄare,
dass das Modell mit nur einem Serienwiderstand RS zu einfach ist, um das System
zu beschreiben. Letztendlich sollen die Material- sowie Grenz°Äacheneigenschaften,
121
7. Dielektrische Eigenschaften
selbst bei hohen Frequenzen, auch noch eine Rolle spielen und der gesamte Bauteil-
GÄutefaktor lÄasst sich durch die Kombination beider E®ekte besser reprÄasentieren:
1
Q
=
1
QP
+
1
QS
: (7.6)
Wenn hierbei QP einen gewissen Beitrag auch im GHz-Bereich zum gesamten GÄute-
faktor leistet, aber sich relativ wenig mit der Frequenz verÄandert, dann ist die
Variation von Q nicht mehr linear zu QS. Das bedeutet, dass der gesamte GÄute-
faktor eine geringere AbhÄangigkeit von der KapazitÄat aufweisen sollte. Au¼erdem
kÄonnte der Serienwiderstand RS auch von der ElektrodengrÄo¼e abhÄangig sein { je
grÄo¼er die SeitenlÄange bzw. die FlÄache der Elektrode ist, desto geringer ist der
Widerstand. Dieser E®ekt kompensiert zum Teil die Zunahme der KapazitÄat und
verringert ebenfalls die AbhÄangigkeit des GÄutefaktors von der ElektrodengrÄo¼e.
Der durch Gleichung 2.11 de¯nierte QualitÄatsfaktor ´ dient als ein guter Ma¼stab
fÄur den Vergleich der dielektrischen Eigenschaften und verdeutlicht den Unterschied
zwischen den verschiedenen ElektrodengrÄo¼en. Durch die Untersuchung der GrÄo¼en-
ein°Äusse wird deutlich, dass die ElektrodengrÄo¼e und die KapazitÄat des Konden-
sators eine betrÄachtliche Bedeutung fÄur die Bauteil-Eigenschaften, genauer gesagt
fÄur die FrequenzabhÄangigkeit der KapazitÄat sowie fÄur die Steuerbarkeit und den
GÄutefaktor, haben. Das ist einer der GrÄunde dafÄur, dass Kondensatoren mit BST-
Dickschichten (typ. d = 1¡10¹m) in der Regel einen hÄoheren GÄutefaktor gegenÄuber
BST-DÄunnschichten aufweisen [172, 183]. Durch die hÄoheren Schichtdicken und die
interdigitale Elektrodengeometrie weisen die Dickschichten eine geringe KapazitÄat
auf (typ. C < 1 pF) [172, 237], die teilweise zum hÄoheren Q fÄuhrt.
Die Simulationen des GÄutefaktors bei V = 0 fÄur verschiedene ElektrodengrÄo¼e
ist in Abbildung 7.5 (a) dargestellt. Dabei wird das Modell mit der Kombination
von Serien- und Parallelwiderstand nach Gleichung 7.4 - 7.6 verwendet. Der simu-
lierte Serienwiderstand RS liegt zwischen 0; 4­ und 2; 1­ fÄur die verschiedenen
Pt-Elektroden mit einer Schichtdicke von 150 nm, wÄahrend der Parallelwiderstand
RP 10
10­ fÄur die BST-Schicht festgesetzt wurde. Die Simulationen zeigen eine sehr
gute ÄUbereinstimmung bei f & 3GHz mit den Messungen, wÄahrend bei niedrigen
Frequenzen erhebliche Abweichungen zu erkennen sind. Eine der mÄoglichen Ursa-
chen kann die Annahme des konstanten frequenzunabhÄangigen Widerstands fÄur Pt
und BST bei der Simulation sein.
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Abbildung 7.5.: Simulationen des GÄutefaktors bei V = 0 fÄur verschiedene
ElektrodengrÄo¼en der Pt-Elektrode (a) und fÄur verschiedene Metalle mit einer
ElektrodengrÄo¼e von a = 6¹m. Der GÄutefaktor wird gemÄa¼ Gleichung 7.4 - 7.6
mit den elektrischen LeitfÄahigkeiten aus Tabelle 2.1 berechnet.
Durch diese Simulation wird eine AbschÄatzung des Bauteil-GÄutefaktors bei hohen
Frequenzen unter BerÄucksichtigung der elektrischen LeitfÄahigkeit der Elektroden
ermÄoglicht. In Abbildung 7.5 (b) sind die simulierten Werte fÄur verschiedene Me-
talle dargestellt, wobei die Messungen von Pt als Referenz genommen wurden. Bei
f < 2GHz sind die GÄutefaktoren aufgrund der hohen Abweichung der Simulatio-
nen nicht realistisch. Bei f > 3GHz kÄonnen die simulierten Werte, wie in Abbil-
dung 7.5 (a) gezeigt, auf die mÄoglichen erzielbaren GÄutefaktoren hinweisen. Dabei
wird allerdings nur der Ein°uss der LeitfÄahigkeit der Elektrode betrachtet und der
Einsatz solcher Metalle als Elektroden kann durch schlechte Kontakteigenschaften
an der BST/Metall-Grenz°Äache verhindert werden [89]. Durch dieses Beispiel wird
jedoch gezeigt, dass hÄohere Bauteil-GÄutefaktoren der BST-Kondensatoren durch die
Verwendung von Metallen mit hÄoheren LeitfÄahigkeiten erzielt werden kÄonnten.
Die BST-DÄunnschichtkondensatoren mit kleinen KapazitÄaten weisen deutlich bes-
sere dielektrische Eigenschaften auf. Einer weiteren Reduktion der KapazitÄat durch
eine Verkleinerung der inneren achteckigen Elektroden stehen zurzeit jedoch Schwie-
rigkeiten in der Umsetzung beim Lift-O®-Prozess und der Kontaktierung entgegen.
Abhilfe kÄonnten alternative Bauteil-Geometrien liefern. Eine MÄoglichkeit ist durch
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die Strukturierung der Elektroden und der BST-Schicht mit Hilfe von Lift-O®-
Prozessen und reaktivem IonenÄatzen gegeben. Zwei Beispiele solcher Geometrien
sind in Abbildung 7.6 gezeigt.
Im Vergleich zu der vorherigen Geometrie verfÄugen diese Strukturen Äuber eine noch
kleinere KapazitÄat, da weder die obere noch die untere Elektrode Äuber die KapazitÄat
entscheidet, sondern die Äuberlappende FlÄache der beiden. Beide Elektroden sind
mit einer breiten Leiterbahn nach au¼en verbunden, durch die der Kondensator
mit geringem Aufwand kontaktiert werden kann. Der Nachteil dieser Strukturen
ist, dass der Prozess mehrere Schritte umfasst und die Schritte, insbesondere das
reaktive IonenÄatzen, zu negativen Ein°Äussen auf die Schichteigenschaften fÄuhren
kÄonnten. Deshalb muss zunÄachst eine sorgfÄaltige Optimierung des Prozesses erreicht
werden, um einen stabilen und reproduzierbaren Messaufbau zu erhalten. Solch eine
Prozessoptimierung wurde aufgrund der begrenzten Zeit innerhalb dieser Arbeit
nicht vollstÄandig durchgefÄuhrt.
Abbildung 7.6.: Draufsicht von zwei BST-DÄunnschichtkondensatoren mit
strukturierten oberen und unteren Pt-Elektroden. Die Dimension der BST-
Schicht in beiden Abbildungen betrÄagt 115£ 156¹m.
7.2. Dielektrische Eigenschaften mit Al2O3-Zwischenschicht
Die Grenz°Äachenuntersuchung und die elektrische Charakterisierung, die in den vor-
herigen beiden Kapiteln beschrieben sind, zeigen, dass die geringere BarrierenhÄohe
des oberen Kontakts einer Pt/BST/Pt-Struktur einen hohen Leckstrom verursacht
und die EinfÄuhrung einer hoch isolierenden Al2O3-Zwischenschicht die Injektion der
Elektronen Äuber diesen Kontakt wesentlich blockieren kann, was zu einem viel gerin-
geren Leckstrom fÄuhren wird. In diesem Abschnitt wird nun die Untersuchung der
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Korrelation von elektrischen und dielektrischen Eigenschaften der BST-Schicht und
deren Modi¯zierung durch Al2O3-Zwischenschichten prÄasentiert, in Bezug sowohl
auf den GÄutefaktor als auch auf die KapazitÄat und Steuerbarkeit.
7.2.1. GÄutefaktor
Abbildung 7.7 verdeutlicht den Zusammenhang zwischen dem Leckstrom und dem
GÄutefaktor fÄur einen Pt/BST/Pt-Kondensator bei f = 1MHz. Vor dem Auslagern
in Sauersto® fÄuhrt der hohe Leckstrom Äuber den oberen BST/Pt-Kontakt direkt
zu einem drastischen Abfall des GÄutefaktors bei V · ¡10V, wÄahrend der GÄute-
faktor bei geringen bzw. positiven Spannungen nahezu konstant bleibt. Nach dem
Auslagern in Sauersto® verbessert sich der GÄutefaktor im gesamten Spannungsbe-
reich [127], teilweise aufgrund des verringerten Leckstroms, wobei ein Wendepunkt
der GÄutefaktor-Kennlinie bei hohen negativen Spannungen immer noch zu erken-
nen ist. Eine weitere ErhÄohung der Spannung wird sicherlich zu einem stÄarkeren
Abfall von Q fÄuhren. Die Variation des GÄutefaktors mit der Spannung im Bereich
von geringen LeckstrÄomen resultiert aus dessen umgekehrten ProportionalitÄat zur
relativen PermittivitÄat (Qi = 1= tan ±i / 1="r) [1]. Das bedeutet, je geringer der
Leckstrom ist, desto stÄarker hÄangt der GÄutefaktor von den intrinsischen dielektri-
schen Verlusten ab. Durch diese Messungen werden der Ein°uss des Leckstroms
auf den GÄutefaktor und das Wechselspiel zwischen intrinsischen und extrinsischen
E®ekten verdeutlicht.
-1.5
-1.2
-0.9
-0.6
-0.3
0.0
-15 -10 -5 0 5 10 15
100
80
60
40
-20 -10 0 10 20
 
Q 
 V [V] V [V]
J 
×
10
-
3  
[A
/cm
]
  vor Auslagern
  nach Auslagern
 (a)  (b) 
Abbildung 7.7.: IV - und QV -Kennlinien (f = 1MHz) eines Pt/BST/Pt-
Kondensators vor (a) und nach Auslagern in Sauersto®.
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Abbildung 7.8.: QV -Kennlinien der BST-Kondensatoren mit und ohne Al2O3-
Barriereschicht vor (a) und nach (b) Auslagern in Sauersto® bei f = 1MHz. Die
Pfeile deuten den Verlauf der Hysterese an und die Schichtdicke des BST betrÄagt
etwa 260 nm.
Da die EinfÄuhrung der Al2O3-Barriereschicht den Leckstrom reduzieren kann, wie
die elektrischen Messungen zeigen, ist zu erwarten, dass die GÄutefaktoren, zumin-
dest bei mittleren Frequenzen, bei denen der Leckstrom einen betrÄachtlichen Ein-
°uss auf Q hat, durch die Al2O3-Schicht verbessert werden kÄonnen. Die dielek-
trischen Eigenschaften der in Abschnitt 6.2.1 prÄasentierten Proben wurden bei
f = 1MHz mittels Impedanz-Analyse charakterisiert. Die QV -Kennlinien sind in
Abbildung 7.8 dargestellt. Die Untersuchung der KapazitÄat und Steuerbarkeit wird
im nÄachsten Abschnitt beschrieben. Zur besseren Anschaulichkeit werden hierbei
alle dielektrische Messungen bei einem Spannungsdurchlauf von Vmax ! ¡Vmax !
Vmax gezeigt.
Die ungeheizten BST-Kondensatoren mit oder ohne Al2O3-Zwischenschichten wei-
sen, wie in Abbildung 7.8 (a) gezeigt, im Allgemeinen einen niedrigen GÄutefaktor
auf, wobei die Proben mit 2,5 bzw. 10 nm Al2O3-Schicht ¹Q von etwa 55 gegenÄuber
der Probe ohne Al2O3-Schicht von etwa 30
1 haben. Die QV -Kennlinie der Probe
ohne Al2O3 zeigt eine klassische umgekehrte ProportionalitÄat des GÄutefaktors zur
1Die BST-Schicht von Abbildung 7.7 wurde mit einem Substrat-Target-Abstand d = 5 cm abge-
schieden, wÄahrend die Schicht von Abbildung 7.8 mit d = 6; 0 cm. Dies ist fÄur die unterschied-
lichen GÄutefaktoren ursÄachlich.
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KapazitÄat des BST in AbhÄangigkeit der Steuerspannung. Die Kennlinie zeigt keine
Hysterese. Im Gegensatz dazu, weisen die QV -Kennlinien der Proben mit Al2O3 ei-
ne eindeutige Hysterese auf, die auf die Hysterese der CV -Kennlinie zurÄuckzufÄuhren
ist (siehe z. B. Abbildung 7.9 (c,f)). Die GrÄo¼e der Hysterese nimmt mit steigender
Schichtdicke des Al2O3 zu. Die Diskussion Äuber die Hysterese wird in Abschnitt 7.3
gegeben. Obwohl die Verbesserung des GÄutefaktors vor dem Auslagern in Sauersto®
nicht sehr ausgeprÄagt ist, ist eine bemerkbare ErhÄohung durch die EinfÄuhrung der
Al2O3-Schicht zu erkennen.
Der GÄutefaktor hat sich nach dem Auslagern in Sauersto®2 deutlich verÄandert, wie
Abbildung 7.8 (b) zeigt: (1) ¹Q von der Probe ohne Al2O3 erhÄoht sich von ungefÄahr
30 auf 80, wobei ein Wendepunkt der QV -Kennlinie bei V ¼ ¡15V auftritt, welcher
auf einen steigenden Leckstrom hindeutet. (2) die Probe mit 2,5 nm Al2O3 weist bei
V ¸ ¡15V einen GÄutefaktor von etwa 120 auf, wÄahrend Q bei V · ¡15V rasant
auf 50 abfÄallt, welcher sogar den GÄutefaktor der Probe ohne Al2O3 unterschreitet.
DafÄur ist die durch die dÄunne Al2O3-Schicht verursachte LadungstrÄagerinjektion
ursÄachlich, denn der Leckstrom der Probe mit 2,5 nm Al2O3 ist nach dem Ausla-
gern in diesem Spannungsbereich grÄo¼er als der Leckstrom der Probe ohne Al2O3,
wie in Abbildung 6.5 im vorherigen Kapitel gezeigt. Es wird also eine gute ÄUberein-
stimmung von elektrischen und dielektrischen Messungen vorgefunden. (3) ¹Q von
der Probe mit 10 nm Al2O3 zeigt die stÄarkste Verbesserung von 55 vor Auslagern
auf nahezu 200 nach Auslagern. Die QV -Kennlinie zeigt im gesamten Spannungsbe-
reich keinen Abfall, jedoch eine ausgeprÄagte Hysterese, bei der Q mit der Spannung
zwischen einem Maximalwert von zirka 290 und einem Minimalwert von 150 vari-
iert.
Der drastische Abfall des GÄutefaktors bei hohen Spannungen sollte im Prinzip auch
bei den ungeheizten Proben, die keine oder eine dÄunne Al2O3-Schicht haben, auf-
treten. Solch ein Verhalten ist allerdings in Abbildung 7.8 (a) nicht zu sehen, denn
die QV -Messung fÄur die beiden Proben wurde innerhalb eines relativ kleinen Span-
nungsbereichs durchgefÄuhrt. Aufgrund der hohen LeckstrÄome wurde beobachtet,
dass die Proben bei erhÄohten Spannungen wegen elektrischem Durchbruch schnell
zerstÄort werden, bevor der Abfall in den QV -Kennlinien erscheint.
2Die Bedingungen der thermischen Behandlung sind in Abschnitt 6.1.1 angegeben.
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7.2.2. KapazitÄat und Steuerbarkeit
Die dielektrische Charakterisierung zeigt eine erhebliche ÄAnderung der KapazitÄat
bei den BST-Kondensatoren mit Al2O3-Zwischenschicht bei angelegter Spannung.
In Abbildung 7.9 sind die entsprechenden CV -Kennlinien in AbhÄangigkeit der
Schichtdicke des Al2O3 dargestellt.
Die Messungen zeigen eine deutliche Reduzierung der KapazitÄat mit steigender
Schichtdicke des Al2O3. Da die BST-Schichten alle mit denselben Bedingungen
hergestellt wurden, sollte die PermittivitÄat des BST fÄur alle drei Proben nahezu
gleich sein. Daher ist die Reduzierung der KapazitÄat lediglich auf die EinfÄuhrung
der Al2O3-Schicht zurÄuckzufÄuhren. Neben der KapazitÄat unterscheiden sich die CV -
Kennlinien auch in der Hysterese. Die Probe ohne Al2O3 weist eine leichte Hyste-
rese zwischen dem Vorlauf und RÄucklauf der Spannung in der NÄahe von V = 0
auf. Die Hysterese kÄonnte bei der Pt/BST/Pt-Struktur im Zusammenhang mit den
unterschiedlichen BarrierenhÄohen am oberen und unteren Kontakt stehen (siehe
Abschnitt 6.1) und durch ionisierte Grenz°Äachendefekte, z. B. Sauersto²eerstellen,
verursacht werden. Die Defekte fÄuhren zu einer Raumladungszone und wirken wie
ein Grenz°Äachenkondensator, dessen KapazitÄat vom anliegenden elektrischen Feld
abhÄangt. Da die Defektkonzentrationen am oberen und unteren BST/Pt-Kontakt
unterschiedlich sind, weisen sie beim Vorlauf und RÄucklauf, je nachdem welcher Kon-
takt unter Sperrspannung ist, eine unterschiedlich gro¼e KapazitÄat auf [238]. Durch
Heizen in sauersto®haltiger AtmosphÄare ist eine deutliche Abnahme der Hysterese
zwischen Abbildung 7.9 (a) und (b) zu sehen, was darauf hinweist, dass diese in ei-
nem engen Zusammenhang mit den Kontakteigenschaften steht. Im Gegensatz dazu
ist die Hysterese bei Proben mit Al2O3, insbesondere bei der Probe mit 10 nm Al2O3,
wesentlich ausgeprÄagter und die GrÄo¼e der Hysterese ist wenig durch das Auslagern
in Sauersto® beein°usst. Darin unterscheidet sie sich von der oben erwÄahnten Hys-
terese. Die Hysterese mit Al2O3 wird einer Au°adung der BST/Al2O3-Grenz°Äache
zugeschrieben. Detaillierte Untersuchung und Diskussion darÄuber werden in Ab-
schnitt 7.3 beschrieben. Aufgrund der verringerten relativen PermittivitÄat des BST
durch Relaxation der Gitterspannung, zeigen alle Proben nach der thermischen
Behandlung kleinere KapazitÄaten, die mit der ÄAnderung der QV -Kennlinien in Ab-
bildung 7.8 gut Äubereinstimmen (siehe Diskussion in Abschnitt 7.2.3).
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Abbildung 7.9.: CV -Kennlinien der BST-Kondensatoren mit 0 (a,b), 2,5 (c,d)
und 10 nm (e,f) Al2O3-Barriereschicht vor (links) und nach (rechts) Auslagern
in Sauersto® bei f = 1MHz. Die Pfeile deuten den Verlauf der Hysterese an und
die Steuerbarkeit ¿ wird aufgrund der Hysterese vom Mittelwert der maximalen
und minimalen KapazitÄat ermittelt.
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Abbildung 7.10.: Schematische
Darstellung des Modells mit zwei
Serienkondensatoren: CBST von der
BST-Schicht und CAl2O3 von der
Al2O3-Schicht.
Bei einer Parallelplattenstruktur, wie in Abbildung 7.10 dargestellt, kÄonnen die
BST-Schichten mit einer Al2O3-Zwischenschicht als ein System aus zwei Kondensa-
toren in einer Serienschaltung betrachtet werden, in dem die BST-Schicht Äuber eine
viel hÄohere PermittivitÄat gegenÄuber der Al2O3-Schicht verfÄugt. Bei beiden Konden-
satoren lÄasst sich die KapazitÄat gemÄa¼ Gleichung 2.4 beschreiben und die gesamte
GrÄo¼e ergibt sich aus
1
C
=
1
CBST
+
1
CAl2O3
: (7.7)
Um zu prÄufen, ob das Modell mit zwei Serienkondensatoren den Schichtstapel von
BST und Al2O3 beschreiben kann, werden die maximale KapazitÄat Cmax verschie-
dener Proben nach obiger Gleichung berechnet. Das Ergebnis ist in Tabelle 7.2
angegeben.
Tabelle 7.2.: Parameter fÄur die Simulation der BST-Kondensatoren mit dem
Serienkondensator-Modell. CBST;sim, CAl2O3;sim und Csim sind die simulierten Ka-
pazitÄaten der jeweiligen BST-Schicht, Al2O3-Schicht und des gesamten Schicht-
stapels. Cmess ist die experimentell gemessene gesamte KapazitÄat. FÄur die zwei
Proben mit Al2O3 sind "r;BST und CBST;sim von der Probe ohne Al2O3 abgeleitet.
Probe 1 2 3
dBST [nm] 260 260 260
dAl2O3 [nm] 0 2,5 10
"r;BST 440 440 440
"r;Al2O3 6 6
CBST;sim [pF] 470 470 470
CAl2O3;sim [pF] 667 167
Csim [pF] 470 276 123
Cmess [pF] 475 250 120
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Die relative PermittivitÄat "r;BST der BST-Schicht wird von der gemessenen Kapa-
zitÄat der Probe ohne Al2O3 abgeleitet. Da die BST-Schichten aller Proben unter
gleichen Bedingungen mit gleicher Depositionsdauer hergestellt wurden, wird ange-
nommen, dass die KapazitÄat der BST-Schicht fÄur alle drei Proben gleich ist. Die
simulierten gesamten KapazitÄaten Csim fÄur die Proben mit 2,5 bzw. 10 nm Al2O3
zeigen eine gute ÄUbereinstimmung mit den gemessenen KapazitÄaten Cmess, was
darauf hinweist, dass zwischen BST und Al2O3 eine scharfe Grenz°Äache besteht
und das Serienkondensator-Modell fÄur den BST/Al2O3-Schichtstapel angewandt
werden kann. Die angenommene relative PermittivitÄat fÄur Al2O3 ist hierbei etwas
niedriger als die typischen GrÄo¼en von Al2O3-Keramiken oder kristallinen Schich-
ten (" ¼ 7 ¡ 10) [68]. Der Unterschied stammt wahrscheinlich von der amorphen
Kristallstruktur der bei Raumtemperatur abgeschiedenen Al2O3-Schichten. Eine di-
rekte Bestimmung der PermittivitÄat der Al2O3-Schicht ist allerdings nicht gelungen,
da die Depositionsrate fÄur Al2O3 zu gering war und keine ausreichende Schichtdicke
fÄur die KapazitÄatsmessung erreicht werden konnte.
Laterale InhomogenitÄaten der PermittivitÄat und Schichtdicke sowie die Ober°Äachen-
rauhigkeit kÄonnen auch zu Abweichungen zwischen den simulierten und gemessenen
Werten fÄuhren. Deshalb sind die Fehler der Simulation in einem realistischen Be-
reich. Dieses Modell bietet eine gute AbschÄatzung fÄur die gesamte KapazitÄat des
Schichtstapels und ermÄoglicht eine explizite Analyse der elektrischen Feldverteilung
in den Schichten.
Obwohl die KapazitÄat und Steuerbarkeit der BST-Kondensatoren mit der Al2O3-
Schicht deutlich vermindert sind, ist keine ÄAnderung bzw. Absetzung der dielektri-
schen Eigenschaft des BST notwendig, um das Verhalten zu erklÄaren. Die schein-
bare Reduktion der Steuerbarkeit liegt ausschlie¼lich daran, dass ein betrÄachtlicher
Anteil der Steuerspannung, aufgrund der niedrigen PermittivitÄat, Äuber die Al2O3-
Schicht abfÄallt und die Spannung Äuber der BST-Schicht wird, wie die im Folgenden
beschriebene Berechnung zeigt, dementsprechend verringert.
In Abbildung 7.11 wird illustriert, wie die KapazitÄaten der jeweiligen Schichten aus
den CV -Messungen bestimmt werden kÄonnen und die nominelle Steuerbarkeit des
BST charakterisiert wird.
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Abbildung 7.11.: Illustration der
Simulation der nominellen Steuer-
barkeit. Die durchgezogene Linie
reprÄasentiert die CV -Kennlinie ei-
nes BST-Kondensators ohne Al2O3,
wÄahrend die gestrichelte Linie mit
Al2O3.
Die KapazitÄat CAl2O3 der Al2O3-Schicht bei V = 0 ergibt sich aus
CAl2O3 =
µ
1
C2(0)
¡ 1
C1(0)
¶¡1
; (7.8)
wobei C1(0) und C2(0) die KapazitÄat des BST-Kondensators ohne bzw. mit Al2O3
sind. Da Al2O3 ein lineares Dielektrikum (siehe Abbildung 2.1) ist, ist seine rela-
tive PermittivitÄat nicht feldabhÄangig und demzufolge bleibt CAl2O3 im gesamten
Spannungsbereich konstant. Mit diesem Ansatz kann die KapazitÄat CBST(V ) der
BST-Schicht bei angelegter Spannung V berechnet werden
CBST(V ) =
µ
1
C2(V )
¡ 1
CAl2O3
¶¡1
; (7.9)
wobei C2(V ) die gemessene gesamte KapazitÄat des BST/Al2O3-Schichtstapels bei
angelegter Spannung V ist. Durch die Kenntnis der KapazitÄat der jeweiligen Schich-
ten kann der Anteil der Steuerspannung, der Äuber die BST-Schicht abfÄallt, berechnet
werden
VBST = V
CAl2O3
CAl2O3 + CBST
; (7.10)
welche der e®ektiven Spannung, die die Steuerbarkeit
¿mess =
C2(V )¡ C2(0)
C2(0)
(7.11)
erzeugt, entspricht. Dann kann die nominelle Steuerbarkeit ¿soll unter V = VBST von
der CV -Kennlinie der nicht von Al2O3 abgedeckten BST-Schicht (die durchgezoge-
ne Linie in Abbildung 7.11) ausgelesen werden. Schlie¼lich kommt die gemessene
Steuerbarkeit ¿mess mit dem Sollwert ¿soll zum Vergleich.
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Tabelle 7.3.: Simulierte nominelle Steuerbarkeit im Vergleich mit der gemesse-
nen Werten fÄur verschiedene Proben unter unterschiedlichen Steuerspannungen.
Probe dAl2O3 V CBST VBST ¿soll ¿mess
[nm] [V] [pF] [V] [%] [%]
vor Auslagern
1 0 10 360 10 24,3
2 2,5 10 328 6,7 12,8 12,1
15 266 10,7 24,4 24,0
3 10 15 341 4,9 7,7 6,7
20 269 7,7 15,9 13,3
nach Auslagern
1 0 10 330 10 22,9
15 270 15 36,0
2 2,5 10 310 6,4 11,9 12,7
15 249 10,4 24,2 23,2
20 205 14,6 34,7 32,3
3 10 15 290 4,9 7,6 12,0
20 233 7,5 15,5 14,5
25 188 10,6 24,7 16,7
In Tabelle 7.3 ist eine Analyse der Steuerbarkeit des BST/Al2O3-Schichtstapels auf-
gefÄuhrt, welche durch systematische Entnahmen von verschiedenen CV -Messungen
ermittelt wurde. Die gemessene Steuerbarkeit ¿mess: wird, aufgrund der Hysterese,
vom Mittelwert der maximalen und minimalen KapazitÄat, wie in Abbildung 7.9 (e)
gezeigt, bestimmt. Sowohl vor als auch nach Auslagern ist eine gute ÄUbereinstim-
mung zwischen den gemessenen Steuerbarkeiten ¿mess: und den von der Simulation
extrahierten Werten ¿soll vorzu¯nden. Die Abweichungen liegen, bis auf die geheizte
Probe mit 10 nm Al2O3, generell innerhalb von 3%, welche auf die InhomogenitÄat
der Schichtdicke (typischerweise auch 3%) zurÄuckgefÄuhrt werden kÄonnte. Bei der
Probe mit 10 nm Al2O3 wird die Bestimmung der Steuerbarkeit durch die ausge-
prÄagte Hysterese und Asymmetrie erschwert und die Fehler sind etwas hÄoher. Insge-
samt zeigt aber die Simulation, die auf dem Serienkondensator-Modell basiert, eine
gute ÄUbereinstimmung mit den Messwerten. Das Modell dient damit als eine ein-
fache und direkte Methode, um ein System aus einem Schichtstapel verschiedener
Dielektrika zu beschreiben.
133
7. Dielektrische Eigenschaften
7.2.3. Diskussion der Steuerbarkeit und des GÄutefaktors
Steuerbarkeit
Ein Vergleich der Steuerbarkeit ist in Abbildung 7.12 dargestellt. Hierbei sind die
auf die ungesteuerten KapazitÄaten normierten GrÄo¼en C(V )=C(0) gegen die Äuber
der BST-Schicht abfallenden Spannungen VBST aufgetragen.
1.1
1.0
0.9
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 0 nm
 2,5 nm
 10 nm
VBST [V]
C(
V)
 / C
(0)
Abbildung 7.12.: Normierte Kapa-
zitÄaten C(V )=C(0) aufgetragen ge-
gen die Äuber der BST-Schicht ab-
fallende Spannung VBST von unge-
heizten BST/Al2O3-Kondensatoren.
Zum Vergleich ist hier die CV -
Kennlinie der Probe, die keine
Al2O3-Schicht enthÄalt, gezeigt.
Die gesamte Steuerbarkeit der BST/Al2O3-Kondensatoren in Bezug auf die Äuber
dem BST abfallende Spannung VBST ist sehr Äahnlich zum BST-Kondensator ohne
Al2O3. Eine e®ektive Steuerspannung von 10V erzeugt eine Steuerbarkeit von un-
gefÄahr 23 bis 30%, gerechnet von der ungesteuerten KapazitÄat C(0). Dies weist
noch einmal darauf hin, dass es sich bei der BST/Al2O3-Grenz°Äache um einen
scharfen ÄUbergang handelt und keine chemische Di®usionsregion bzw. dielektrisch
gestÄorte Grenz°Äachenschicht zwischen BST und Al2O3 vorhanden ist. Letztendlich
werden die intrinsischen dielektrischen Eigenschaften der BST-Schicht nicht von
der Al2O3-Schicht beein°usst und der Verlust in der Steuerbarkeit bei einer be-
stimmten gesamten Spannung hÄangt ausschlie¼lich von der Schichtdicke des Al2O3
ab, wodurch ein Teil der Spannung nicht zur Steuerung der KapazitÄat beitragen
kann.
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Abbildung 7.13.: CV -Kennlinien
der Ba0;1Sr0;9TiO3-Kondensatoren
mit zwei unterschiedlich dicken
BST-Schichten. Beide Kondensato-
ren verfÄugen Äuber eine Al2O3-
Schicht von 5 nm und eine BST-
Schicht von 200 bzw. 350 nm.
Um die gleiche Steuerbarkeit zu erreichen, ohne die Spannung erhÄohen zu mÄussen,
kann zum Beispiel die gesamte Dicke (dBST + dAl2O3) des Schichtstapels oder die
Schichtdicke des BST (dBST) reduziert werden, womit die FeldstÄarke bei derselben
Spannung wesentlich erhÄoht werden kann. Aufgrund des isolierenden E®ekts der
Al2O3-Barriereschicht kÄonnten ProbenausfÄallen wie Kurzschluss oder Durchbruch
auch bei geringen Schichtdicken gut vermieden werden. Ein Beispiel des Schichtdi-
ckenein°uss auf die Steuerbarkeit ist in Abbildung 7.13 gezeigt. Dazu wurden zwei
Ba0;1Sr0;9TiO3-Kondensatoren mit einer BST-Schicht von 200 bzw. 350 nm und je-
weils einer Al2O3-Schicht von 5 nm prÄapariert. Bei einer Steuerspannung von 15V
weist die dÄunnere Probe, aufgrund der hÄoheren FeldstÄarke in der Schicht, eine hÄohe-
re KapazitÄat und eine Steuerbarkeit von 40% auf. Dahingegen ist die dicke Probe
deutlich weniger steuerbar, mit ¿ ¼ 17%.
Eine weitere MÄoglichkeit fÄur die ErhÄohung der Steuerbarkeit ist die Manipulati-
on der Depositionsbedingungen, wie z. B. dem Substrat-Target-Abstand oder dem
Druck des Prozessgases. Innerhalb dieser Arbeit wurden hauptsÄachlich die BST-
Schichten (dST = 6 cm) mit mittlerer relativer PermittivitÄat und Steuerbarkeit
als Beispiel untersucht. Durch die Variation des Abstandes zwischen dST = 5 cm
und dST = 10 cm bei einem gesamten Druck von 5Pa, kann die Steuerbarkeit der
zerstÄaubten BST-Schichten von etwa 25% bis zu 70% verÄandert werden[134].
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GÄutefaktor
Unter Betrachtung der Verbesserung sowie des Abfalls von Q bei hohen Spannun-
gen (siehe Abbildung 7.7 (b) und 7.8 (b)), ist eine Korrelation von elektrischen
und dielektrischen Eigenschaften deutlich zu erkennen, welche, zumindest teilweise,
auf die EinfÄuhrung der Al2O3-Zwischenschicht zurÄuckgefÄuhrt werden kann. Ande-
rerseits sollten auch die intrinsischen dielektrischen Eigenschaften durch Auslagern
in Sauersto® verÄandert worden sein und zur Verbesserung des GÄutefaktors beige-
tragen haben, denn die elektrischen Eigenschaften des BST/Al2O3-Schichtstapels,
z. B. der Probe mit 10 nm Al2O3, werden vom Auslagern in Sauersto® wenig beein-
°usst. Deshalb sind die verringerten LeckstrÄome nicht alleine fÄur die verbesserten
GÄutefaktoren verantwortlich.
Eine andere Ursache fÄur die Verbesserung nach der thermischen Behandlung kÄonnte
mit der Entwicklung der intrinsischen Verluste tan ±i (= 1=Qi), die eng mit der re-
lativen PermittivitÄat "r der BST-Schicht verbunden sind, zusammenhÄangen. Ohne
BerÄucksichtigung der E®ekte von Grenz°Äachen und Elektroden, fÄuhrt eine hÄohere
PermittivitÄat theoretisch immer zu einem hÄoheren intrinsischen Verlust [1]. Diese
umgekehrte ProportionalitÄat von "r und Q ist in den dielektrischen Untersuchun-
gen deutlich zu erkennen und liefert einen gewissen Beitrag zur Verbesserung des
GÄutefaktors.
Die aus CV -Messungen ermittelten PermittivitÄats-Spannungs-Kennlinien in Abbil-
dung 7.14 (links) zeigen, dass die relative PermittivitÄat der BST-Schicht nach der
thermischen Behandlung deutlich reduziert ist. Da die Temperatur beim Ausla-
gern (T = 500 ±C) wesentlich niedriger als die Temperatur bei der Abscheidung
(T = 650 ±C) ist, wird eine verÄanderte Mikrostruktur wie Kornwachstum als Ur-
sache ausgeschlossen. Ein weiterer Faktor, der einen bedeutenden Ein°uss auf die
dielektrischen Eigenschaften der DÄunnschichten hat, ist die Gitterspannung. Die
Gitterspannung in DÄunnschichten wird hauptsÄachlich durch unterschiedliche Git-
terkonstanten und thermische Ausdehnungskoe±zienten zwischen der Schicht und
dem Substrat verursacht [43{45], kann aber auch wegen der NichtstÄochiometrie und
Defektbildung vorkommen [42, 205, 206]. Verspannte Schichten treten inhÄarent bei
gesputterten Schichten auf [121].
In DÄunnschichten mit Perowskitstruktur wird die biaxiale Gitterspannung zu einer
tetragonalen Verzerrung des Gitters fÄuhren und demzufolge werden die Polarisation
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Abbildung 7.14.: Links: PermittivitÄats-Spannungs-Kennlinien des Pt/BST/Pt-
Kondensators bei 1MHz vor und nach Auslagern. Rechts: schematische Darstel-
lung der Verschiebung vom Curie-Punkt aufgrund der Gitterspannung. Die BST-
Schicht auf Pt ist unter einer Druckspannung direkt nach der Abscheidung und
ein Teil der Gitterspannung soll durch die thermische Behandlung relaxiert wer-
den, was zu einer Verschiebung des Curie-Punkts zu niedrigeren Temperaturen
fÄuhrt. Die gestrichelten Linien illustriert nur schematisch die FlÄachennormale-
Streckung der BST-Schicht unter der Druckspannung.
sowohl in der FlÄachenebene (P?) als auch normal zur Ober°Äache (Pk) beein°usst.
Bei einer Parallelplatten-Geometrie verlaufen die elektrischen Feldlinien senkrecht
zur Schicht. Ist die Schicht unter einer Druckspannung, so wird der Curie-Punkt
aufgrund der gestreckten normalen Achse zur hÄoheren Temperatur verschoben und
die gemessene vertikale PermittivitÄat "? wird erhÄoht [239]. Dahingegen ist eine
verringertes "? bei Schichten unter Zugspannung zu beobachten [39, 239]. Einen
entgegen gerichteten E®ekt zeigt die koplanare Geometrie, bei der das elektrische
Feld parallel zur Schichtober°Äache ausgerichtet ist [240{242]. In dem Fall wird die
horizontale PermittivitÄat "k mit der Druck- ("k #) bzw. Zugspannung ("k ") va-
riieren. Durch eine prÄazise Manipulation der Gitterspannung zeigten Haeni et al.,
dass in einer SrTiO3-DÄunnschicht eine FerroelektrizitÄat sogar bei Raumtemperatur
erzeugt werden kann [243].
ÄUber den Spannungszustand von BST-Schichten, die mittels KathodenzerstÄaubung
auf Pt-Substraten abgeschieden wurden, ist eine AbschÄatzung aus der Gitteran-
passung nicht Äuberschaubar, denn die Gitterkonstanten (aPt = 0; 392 nm [201],
aBa0;6Sr0;4TiO3 = 0; 396 nm [202]) sowie die thermischen Ausdehnungskoe±zienten
(®Pt;900K = 10; 53 £ 10¡6K¡1 [203], ®Ba0;6Sr0;4TiO3 = 10; 50 £ 10¡6K¡1 [204]) der
beiden Materialien zeigen keine gro¼en Unterschiede. Au¼erdem ist die Gitterspan-
nung in polykristallinen Schichten aufgrund der Gitterrelaxation im Allgemeinen
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gering. Experimentell wird jedoch eine Druckspannung in der auf Pt gesputterten
BST-Schicht erwartet [244], da die aus RÄontgendi®raktogrammen bestimmte Gitter-
konstante a?, die normal zur Schichtober°Äache ist, ungefÄahr 0,4003 betrÄagt und auf
eine vertikale Streckung des Gitters hindeutet [134]. Dies kÄonnte aber auch durch
das von Sauersto²eerstellen verursachte vergrÄo¼erte BST-Zellvolumen [240, 245],
aufgrund der Verringerung der Coulomb-AnziehungskrÄafte zwischen Kationen und
Anionen, erklÄart werden [246].
In Abbildung 7.14 (rechts) sind der Spannungszustand und die Verschiebung des
Curie-Punkts schematisch dargestellt. Durch die tetragonale Verzerrung des Gitters
unter der Druckspannung liegt der Curie-Punkt der verspannten Schicht bei einer re-
lativ hÄoheren Temperatur TC;1, wÄahrend sie sich nach der thermischen Behandlung
in Sauersto® durch die Gitterrelaxation zur niedrigeren Temperatur TC;2 verschiebt.
In Folge der relaxierten Druckspannung wird "? bei Raumtemperatur (TR), bei der
sich Ba0;6Sr0;4TiO3 in der paraelektrischen Phase be¯nden sollte, verringert. Diese
Verringerung der relativen PermittivitÄat kÄonnte, neben den LeckstrÄomen, eine der
Ursachen fÄur die Verbesserung des GÄutefaktors nach der thermischen Behandlung
sein.
Wenn ein BST-Kondensator, unter Betrachtung der individuellen Eigenschaften,
als ein Drei-Komponenten-System aus Volumen, Grenz°Äache und Elektroden be-
trachtet wird, kann der gesamte GÄutefaktor basierend auf Gleichung 7.6 wie folgt
erweitert werden
1
Q
=
1
Qi
+
1
QG
+
1
QE
; (7.12)
wobei Qi, QG und QE den jeweiligen Beitrag von Schichtvolumen, Grenz°Äache und
Elektroden reprÄasentieren. Bei QG handelt es sich um die LeckstrÄome, deren Ein-
°uss auf den GÄutefaktor bei injizierenden bzw. blockierenden Grenz°Äachen ganz
unterschiedlich sind. Die eingefÄuhrte Al2O3-Zwischenschicht kann hierbei, analog
zur intrinsischen oxidischen Grenz°Äachenschicht, die von Cowley und Sze fÄur den
Metall/Halbleiter-Kontakt verallgemeinert wurde [99, 102], als eine kÄunstlich ver-
breiterte Grenz°Äachenregion zwischen BST und Pt betrachtet werden und ihr Ein-
°uss ist der Grenz°Äacheneigenschaft QG zuzuordnen.
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FÄur das Drei-Komponenten-System der obigen Gleichung addieren sich alle E®ekte
zusammen und die gesamte GrÄo¼e Q wird hauptsÄachlich vom niedrigsten Teil limi-
tiert. Im MHz-Bereich ist QE geringfÄugig und Q hÄangt wesentlich von den ersten
beiden Termen ab. FÄur die BST-Probe ohne Al2O3 ist QG aufgrund der LeckstrÄome
sehr gering und die Verbesserung von Qi durch die oben erwÄahnte Gitterrelaxation
nach der thermischen Behandlung wird dadurch abgeschwÄacht. Im Gegensatz da-
zu ist QG bei BST-Proben mit Al2O3 aufgrund der blockierenden Grenz°Äache viel
hÄoher und die Verbesserung von Qi, welche eigentlich gleichwertig wie bei der Probe
ohne Al2O3 ist, weist einen hÄoheren Beitrag zu der gesamten GrÄo¼e von Q auf. Die-
ses Verhalten ist auch daran zu erkennen, dass die Proben mit Al2O3 eine hÄohere
AbhÄangigkeit des GÄutefaktors von der Spannung, also eine grÄo¼ere Hysterese der
QV -Kennlinie, nach der thermischen Behandlung zeigen.
Im GHz-Bereich treten die metallischen Verluste deutlich auf und die E®ekte von
Qi und QG werden dabei von QE dominiert. Dies wird durch die Qf -Messungen bei
hohen Frequenzen mittels Netzwerk-Analyse fÄur die Proben mit und ohne Al2O3-
Schicht sowie vor und nach Auslagern in Sauersto® gezeigt (Abbildung 7.15). Im
Gegensatz zu den Messungen bei f = 1MHz, sind die GÄutefaktoren im GHz-Bereich,
trotz der EinfÄuhrung der Al2O3-Schicht, zwischen den drei ungeheizten Proben na-
hezu gleich. Nach der thermischen Behandlung ist eine leichte ErhÄohung von Q mit
steigender Schichtdicke des Al2O3 zu erkennen, allerdings sind diese ÄAnderungen
im Vergleich zu den Verbesserungen bei f = 1MHz sehr gering.
Hier ist es anzumerken, dass der GrÄo¼enein°uss der KapazitÄat wiederum berÄuck-
sichtigt werden soll. Es wurde beobachtet, dass die Kondensatoren mit kleineren
inneren Elektroden, im Vergleich zu den Messwerten in Abbildung 7.15, sowohl
einen hÄoheren GÄutefaktor als auch eine hÄohere Verbesserung des GÄutefaktors in
AbhÄangigkeit von der Al2O3-Schichtdicke zeigten. Das bedeutet, dass die positive
Ein°Äusse der Al2O3-Schicht auf den GÄutefaktor durch die hohen metallischen Ver-
luste von Elektroden abgeschwÄacht werden. Um die Eigenschaften des Bauteils im
Mikrowellenbereich zu verbessern, mÄussen deshalb alle drei Elemente { das Volu-
men, die Grenz°Äache und die Elektrode optimiert werden.
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Abbildung 7.15.: Qf -Kennlinien von 500MHz bis 5GHz mit anliegenden Steu-
erspannungen von 0 bis § 10V fÄur BST-Kondensatoren mit 0 (a,d), 3 (b,e) und
6 nm (c,f) Al2O3-Barriereschicht vor (oben) und nach (unten) Auslagern in Sau-
ersto®. Die SeitenlÄange der inneren Elektrode betrÄagt 24¹m.
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7.3. Hysterese durch Grenz°Äachenmodi¯zierung
7.3.1. Ausgangspunkt der PhÄanomene
Aufgrund der Hysterese von Ferroelektrika hÄangen die dielektrische Polarisation
und die relative PermittivitÄat nicht allein von der verÄanderlichen EingangsgrÄo¼e,
also der elektrischen FeldstÄarke, ab, sondern auch vom vorherigen Zustand der
AusgangsgrÄo¼e. Wie bereits in Abschnitt 2.2 vorgestellt, kann das System mit einer
Hysterese bei gleicher EingangsgrÄo¼e, je nachdem welchen Zustand es zuvor hatte,
mehr als eine AusgangsgrÄo¼e aufweisen.
Die Hysterese ist die Grundlage fÄur den Einsatz ferroelektrischer Materialien, wie
z. B. (Ba,Sr)TiO3 und Pb(Zr,Ti)O3, als ferroelektrische Speicher [5]. FÄur Mikrowel-
lenkomponenten ist die Hysterese allerdings nie ein wichtiges Thema gewesen, da
die Materialien fÄur solche Anwendungen in ihrer paraelektrischen Phase arbeiten
sollten. In der Literatur wurde jedoch mehrfach ein Hystereseverhalten solcher an-
geblich paraelektrischer Materialien berichtet [202, 242, 247{259]. Deren mÄogliche
UrsprÄunge sind bislang jedoch umstritten.
Wie im letzten Abschnitt demonstriert, weisen die BST-DÄunnschichten nach der
EinfÄuhrung der Al2O3-Schicht eine ausgeprÄagte Hysterese in der CV -Kennlinie auf.
Ein vergleichbares Verhalten wurde ebenfalls mittels Polarisationsmessungen (PV-
Messungen) beobachtet, welche eine der am hÄau¯gsten verwendeten Methoden zur
Charakterisierung von Ferroelektrika ist. ÄAhnlich wie bei CV-Messungen erfolgen
PV-Messungen mit fortlaufenden elektrischen Spannungen, die als Eingangssignale
an den Proben angelegt werden. Bei jeder Spannung wird gleichzeitig die Pola-
risation durch Integration der PolarisationsstrÄome von den Proben Äuber die Zeit
gemessen [168, 260]. Wie die PV -Kennlinien in Abbildung 7.16 zeigen, vergrÄo¼ert
sich die Hysterese mit zunehmender Schichtdicke des Al2O3, sowohl in der rema-
nenten Polarisation als auch in der Koerzitivspannung. Dieses Verhalten stimmt
mit den CV -Messungen dieser Proben Äuberein. Die Hysterese ist allerdings nicht
notwendigerweise auf eine spontane Polarisation zurÄuckzufÄuhren [261, 262], obwohl
sie als das wichtigste Merkmal der ferroelektrischen Eigenschaft betrachtet wird.
Ein ÄUberblick Äuber das in der Literatur berichtete Hystereseverhalten von DÄunn-
schichten der BST-Materialklasse ist in Tabelle 7.4 unter den Kategorien Ferro-
elektriziÄat, Gitterspannung, Raumladung und LadungstrÄagerinjektion, die von den
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Abbildung 7.16.: Polarisations-
Spannungs (PV )-Kennlinien der
BST-Kondensatoren mit Al2O3-
Zwischenschichten verschiedener
Dicke. Die Pfeile deuten den Verlauf
der Hysterese an.
Autoren als Ursachen angegeben wurden, gegeben. Die Berichte umfassen ein brei-
tes Spektrum von Zusammensetzungen, Substraten sowie Depositionsverfahren.
Eine der Ursachen der Hysterese kÄonnte eine verbleibende FerroelektrizitÄat sein.
Mit der dielektrischen Untersuchung in AbhÄangigkeit des Sr-Gehalts zeigte Jeon,
dass der Curie-Punkt der Ba0;6Sr0;4TiO3-Keramik knapp unter 0
±C liegt [38]. Das
hei¼t, alle Keramiken mit mehr als ¼ 40% Sr gegenÄuber Ba sollten sich bei Raum-
temperatur in der paraelektrischen Phase be¯nden. Obwohl die Phasenumwandlung
bei DÄunnschichten nicht so stark von der Zusammensetzung abhÄangt wie bei Ke-
ramiken, zeigten Abe und Panda, dass die Hysterese nur bei Schichten mit hohen
Ba-Gehalten auftrat und die GrÄo¼e der Hysterese sich mit zunehmendem Ba-Gehalt
erhÄohte [247{249]. Daher kÄonnte das Hystereseverhalten mit einer FerroelektrizitÄat,
das hei¼t, einer spontanen Polarisation der Schicht, im Zusammenhang stehen.
In DÄunnschichten weist die Gitterspannung einen besonders starken Ein°uss auf
die dielektrischen Eigenschaften auf. Die dadurch induzierte FerroelektrizitÄat wur-
de auch von vielen als die Ursache der Hysterese in dÄunnen Schichten nominell
paraelektrischer Materialien betrachtet. In solchen Untersuchungen wurden meis-
tens epitaktische BST-Schichten mit 40 bzw. 50% Sr, die bei Raumtemperatur
nicht ferroelektrisch sein sollten, auf einkristallinen Substraten abgeschieden, um
eine hohe Gitterspannung in der Schicht zu erzeugen.
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Aufgrund der Gitterverzerrung werden die vertikale Gitterkonstante a? unter einer
Druckspannung (fÄur Parallelplatten-Geometrie) und die horizontale ak unter einer
Zugspannung (fÄur koplanare Geometrie) gestreckt, wodurch eine tetragonale Git-
terverzerrung in der jeweiligen Richtung induziert werden kann, die eine spontane
Polarisation begÄunstigt. Durch die Schichtdicke des BST [202, 250, 251] oder ther-
mische Behandlungen [202] konnte die Gitterspannung manipuliert werden und die
Hysterese zeigte entsprechende Entwicklungen. Zudem gelang es Harigai et al. mit
verschiedenen ABO3-ÄUbergittern die Spannungen in den Schichten zu variieren. Da-
bei war eine klare Korrelation von Spannung und Hysterese zu erkennen [253]. Es
gab jedoch auch Beobachtungen, bei denen die Hysterese nicht auf eine Gitterverzer-
rung zurÄuckgeschrieben werden konnte. Durch die Variation des O2-Gehalts im Pro-
zessgas erzeugten Alldredge et al. in den auf MgO (100)-Substraten mittels Sputtern
bzw. PLD abgeschiedenen Ba0;5Sr0;5TiO3-Schichten eine Streckung der Gitterkon-
stante entweder parallel (ak > a?) oder senkrecht (ak < a?) zur Schichtober°Äache.
Das Hystereseverhalten wurde aber nur in den gesputterten Schichten beobachtet,
unabhÄangig davon ob diese unter Druck- oder Zugspannung standen [263].
Eine weitere mÄogliche Ursache fÄur die Hysterese kÄonnten Raumladungen sein, die
hauptsÄachlich durch geladene Defekte verursacht werden. Wenn sich die Ladun-
gen zum Beispiel an der Grenz°Äache versammeln, so wird sich ein inneres elektri-
sches Feld in der Probe bilden, welches eine Verschiebung in der CV - oder PE-
Kennlinie verursacht. Gro¼e Gitterfehlanpassung (4,2%) zwischen Ba0;5Sr0;5TiO3
und LaAlO3 (100), wodurch eine hohe Konzentration von Defekten verursacht und
mit Hilfe von HRTEM bestÄatigt wurde, nutzten Zhu et al. um eine spannungs-
relaxierte Schicht herzustellen. Die temperaturabhÄangige dielektrische Messung wies
auf ein Maximum der PermittivitÄat unter 0 ±C hin. Eine FerroelektrizitÄat bei Raum-
temperatur wurde daher ausgeschlossen. Trotzdem zeigte die CV -Kennlinie eine
Hysterese. Zusammen mit Messungen mittels Impedanzspektroskopie schlugen Zhu
et al. vor, dass die Hysterese mit intrinsischen geladenen Defekten an der Schicht-
Substrat-Grenz°Äache, unter anderem Sauersto²eerstellen, korreliert sein sollte [258].
Ein Problem gibt es allerdings fÄur diese ErklÄarung, denn eine symmetrische Hyste-
rese benÄotigt sowohl positive als auch negative Ladung und die Sauersto²eerstellen
sind ausnahmslos positiv geladen. Daher wurde ein Transfer der Ladung zwischen
Metallleerstellen und Sauersto® angenommen, welche zu negativ geladenen Sau-
ersto®atomen fÄuhren kÄonnte [255]. Das Vorhandensein solcher negativ geladenen
Defekte wurde jedoch nicht experimentell bestÄatigt.
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Eine weitere ErklÄarung des Hystereseverhaltens wurde von Kwak vorgeschlagen.
Hierbei werden Ladungen durch einen extrinsischen E®ekt eingebracht [259]. Bei
der Parallelplattenstruktur werden die Elektronen, je nach der PolaritÄat der an-
liegenden Spannung, von der oberen bzw. unteren Elektrode in die BST-Schicht
injiziert. Ein Teil davon kann an der Grenz°Äache eingefangen werden und erst wie-
der freikommen, wenn eine gewisse Spannung mit umgekehrter PolaritÄat erreicht
wird. Bevor das geschieht, bildet sich aufgrund der gefangenen Elektronen ein in-
neres elektrisches Feld in der Schicht. Diese Elektronen kÄonnten, Äahnlich wie die
geladenen Defekten, zu einer Hysterese fÄuhren.
In der vorliegenden Arbeit wird das von Al2O3 induzierte Hystereseverhalten von
verschiedenen Aspekten untersucht, welches im Vergleich mit den Systemen in der
Literatur seine eigenen Besonderheiten aufweist. Ein auf ambipolarer Ladungs-
trÄagerinjektion basierender Mechanismus wird erstmalig als Ursache fÄur die Hys-
terese in der BST-Materialklasse vorgeschlagen. Au¼erdem werden potentielle Ein-
satzmÄoglichkeiten des PhÄanomens vorgestellt.
7.3.2. Hysterese in AbhÄangigkeit des Ba/Sr-VerhÄaltnisses
Um den Ein°uss der intrinsischen FerroelektrizitÄat auf die Hysterese zu untersuchen,
wurden BST-Schichten mit verschiedenen Ba/Sr-VerhÄaltnissen prÄapariert. Die Zu-
sammensetzung der Schichten wurde durch die Zusammensetzung der Targets vor-
gegeben und mittels XPS veri¯ziert (Tabelle 7.5). Die experimentell bestimmten
Werte weisen im Grunde keine gro¼e Abweichung zu den nominellen auf. Bezug-
nehmend auf die Eigenschaft der Keramiken sollen sich hierbei alle Proben bis auf
Ba0;8Sr0;2TiO3 in einer paraelektrischen Phase be¯nden, wobei die DÄunnschichten
eine abweichende Eigenschaft von den Keramiken haben kÄonnen. Dennoch besteht
in DÄunnschichten auch die Tendenz, dass die FerroelektrizitÄat mit zunehmendem
Sr-Gehalt schwÄacher wird.
Eine Folge von BST-Kondensatoren mit den gegebenen Zusammensetzungen wur-
den mittels CV -Messung charakterisiert. Das Ergebnis ist in Abbildung 7.17 dar-
gestellt. Parallel sind die CV -Kennlinien der Kondensatoren, die die gleichen BST-
Schichten und zusÄatzlich eine 5-nm-dicke Al2O3-Oberschicht haben, zum Vergleich
gegenÄubergestellt. Ausgelassen sind die Messungen von Ba0;6Sr0;4TiO3, die in letz-
ten Abschnitten bereits beschrieben wurden.
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Abbildung 7.17.: CV -Kennlinien der BST-Kondensatoren verschiedener
Ba/Sr-VerhÄaltnisse ohne (links) und mit (rechts) 5 nm Al2O3 bei f = 1MHz. Die
nominellen Ba/Sr-VerhÄaltnisse sind 0,8/0,2 (a,b, dBST = 280 nm), 0,3/0,7 (c,d,
dBST = 320 nm), 0,1/0,9 (e,f, dBST = 350 nm) und 0/1 (g,h, dBST = 260 nm).
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Tabelle 7.5.: Mittels XPS bestimmte Ba/Sr-VerhÄaltnisse gegenÄuber den nomi-
nellen Zusammensetzungen der bei der Abscheidung verwendeten BST-Targets.
Probe Ba Sr
Ba0;8Sr0;2TiO3 0,78 0,12
Ba0;6Sr0;4TiO3 0,54 0,46
Ba0;3Sr0;7TiO3 0,30 0,70
Ba0;1Sr0;9TiO3 0,11 0,89
SrTiO3 0 1
Die Proben ohne Al2O3 weisen nur eine sehr schwache Hysterese auf. Der kleine
Unterschied zwischen Vor- und RÄucklauf der Spannung in der NÄahe von V = 0
wird, der Diskussion in Abschnitt 7.2.2 folgend, auf die unterschiedlichen Kontak-
teigenschaften zurÄuckgefÄuhrt. Alle Zusammensetzungen zeigen nach der EinfÄuhrung
einer 5-nm-dicken Al2O3-Schicht eine deutliche symmetrische Hysterese. Die Form
der Hysterese ist bei allen Proben nahezu gleich. Dies, ebenso wie das weitgehende
Fehlen der Hysterese ohne Al2O3, weisen darauf hin, dass das Hystereseverhalten
nicht von einer intrinsischen FerroelektrizitÄat, die eng mit den Ba/Sr-VerhÄaltnissen
verbunden sein sollte, stammt, sondern lediglich auf die Grenz°Äachenmodi¯zierung
zurÄuckzufÄuhren ist. Eine induzierte FerroelektrizitÄat aufgrund der Gitterstruktur
kann auch ausgeschlossen werden, da sich die Al2O3-Schicht auf der Ober°Äache
der BST-Schicht be¯ndet und keine ÄAnderungen des Spannungszustands an der
Schicht/Substrat-Grenz°Äache verursachen sollte.
7.3.3. Geladene Grenz°Äache
Au¼er der intrinsischen bzw. induzierten FerroelektrizitÄat kÄonnen auch Ladungen
fÄur das Hystereseverhalten ursÄachlich sein. Wie die elektrische Charakterisierung
in Abschnitt 6.2 zeigt, wird die LadungstrÄagerinjektion durch die Al2O3-Schicht
erheblich modi¯ziert. Die Simulation des Banddiagramms weist darauf hin, dass so-
wohl positive als auch negative Ladungen unter jeweiligen Bedingungen, mit Hilfe
der Al2O3-Schicht injiziert werden kÄonnen. In Folge der Injektion kÄonnen Ladungs-
trÄager an der BST/Al2O3-Grenz°Äache angesammelt werden, die wie im Folgenden
ausgefÄuhrt die Hysterese verursachen. Der Mechanismus ist in Abbildung 7.18 sche-
matisch dargestellt.
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Abbildung 7.18.: Schematische Darstellung der Korrelation von Hysterese
(oben) und LadungstrÄagerinjektion (unten). Punkt-a, b, c und d entsprechen der
Situation unter den jeweiligen anliegenden Spannungen. Bei V = V1 (V1 < 0)
werden Elektronen (Punkte) durch Tunnelprozess injiziert (a). Die gespeicher-
te Grenz°Äachenladung hÄalt ein elektrisches Feld in der BST-Schicht aufrecht,
selbst wenn keine Spannung mehr anliegt (b). Erst wenn eine Spannung in ent-
gegengesetzter Richtung angelegt wird, verschwindet das elektrische Feld in der
BST-Schicht und die PermittivitÄat wird maximal (c). Wird die Spannung weiter
erhÄoht, werden positive LadungstrÄager (Kreise) injiziert und an der Grenz°Äache
gespeichert (d).
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Bei negativer Spannung V1 (Punkt-a) werden Elektronen von der Pt-Elektrode
durch Al2O3 in die BST-Schicht injiziert. Die an der Grenz°Äache gefangenen Elek-
tronen erzeugen eine negative Ladung an der BST/Al2O3-Grenz°Äache. Diese La-
dung fÄuhrt zu einem inneren elektrischen Feld in der BST- und Al2O3-Schicht, wie
in Abbildung 7.18 (b) dargestellt. Das elektrische Feld in der BST-Schicht ver-
schwindet erst bei einer positiven Spannung V2 (Punkt-c). Das hei¼t, es herrscht
eine Flachband-Situation im BST und demzufolge wird die KapazitÄat maximal.
Die Entladung der Grenz°Äache kann sowohl durch das RÄucktunneln als auch durch
die Rekombination von Elektronen und LÄochern erfolgen. Bei weiterer ErhÄohung
der positiven Spannung bis zu V = V3 sammeln sich LÄocher an der Grenz°Äache
durch umgekehrte LadungstrÄagerinjektion (Punkt-d) und die darau®olgende posi-
tive Grenz°Äachenladung fÄuhrt zu einem gespiegelten KapazitÄatsverlauf. Der Vor-
und RÄucklauf erscheinen zusammen in der CV -Kennlinie als eine symmetrische
Hysterese.
Unter BerÄucksichtigung der Ladung an der Grenz°Äache gilt fÄur den gesamten Schicht-
stapel
"1E1 + ¾R = "2E2; (7.13)
wobei ¾R die FlÄachendichte der Grenz°Äachenladung ist. Die Indexe 1 und 2 bezeich-
nen die BST- bzw. die Al2O3-Schicht. Nach Anlegen einer Äau¼eren elektrischen
Spannung V ist die Feldverteilung des Schichtstapels gegeben durch
V = E1d1 + E2d2: (7.14)
Durch Einsetzen von Gleichung 7.13 in Gleichung 7.14 ergibt sich die jeweilige
FeldstÄarke wie folgt
E1 =
V ¡ d2¾R="2
d1 + d2"1="2
; (7.15)
E2 =
"1E1 + ¾R
"2
: (7.16)
Wie aus Abbildung 7.18 ersichtlich, kann die GrÄo¼e der Hysterese unmittelbar an-
hand der Spannung V2, bei der die Flachband-Situation im BST erreicht wird, cha-
rakterisiert werden. In dem Fall ist das elektrische Feld E1 = 0 und es folgt
V2 =
d2¾R
"2
: (7.17)
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Hierbei ist die relative PermittivitÄat "2 des Al2O3 konstant und die GrÄo¼e der
Hysterese hÄangt von der Schichtdicke d2 des Al2O3 und der Ladungsdichte ¾R ab.
In guter ÄUbereinstimmung hiermit wurde generell beobachtet, dass die Hysterese
mit steigender Schichtdicke des Al2O3 zunimmt (siehe Abbildung 7.9). Je dicker
die Al2O3-Schicht ist, desto hÄoher ist die Spannung, bei der die maximale Kapa-
zitÄat erreicht wird (EBST = 0). Allerdings kann ¾R auch von d2 abhÄangen, da die
Raumladung, die durch direktes Tunneln entstanden ist, stark von der Dicke der
Al2O3-Schicht sowie der FeldstÄarke im Al2O3 abhÄangt (siehe Abschnitt 6.2.2). Das
bedeutet, eine Al2O3-Schicht mit zu hoher Schichtdicke kann die LadungstrÄagerin-
jektion verhindern und die Hysterese wird dadurch kleiner. Dieses Verhalten ist ein
starkes Indiz dafÄur, dass die Ladung an der Grenz°Äache nicht von intrinsischen ge-
ladenen Defekten wie z. B. Sauersto²eerstellen, sondern tatsÄachlich von injizierten
LadungstrÄagern verursacht wird, da die Konzentration der intrinsischen Defekten
sich nicht von der Schichtdicke des Al2O3 beein°ussen lÄassen sollte.
Um dies zu bestÄatigen sind die auf die ungesteuerte KapazitÄat C(0) normierten
CV -Kennlinien von zwei BST-Kondensatoren mit 10- bzw. 15-nm-dicken Al2O3-
Schichten in Abbildung 7.19 gezeigt. Im Vergleich zur Probe mit 10 nm Al2O3,
zeigt die Probe mit 15 nm Al2O3 eine deutlich geringere Spannung, bei der die
KapazitÄat maximal wird, und eine viel kleinere Hysterese. Unter BerÄucksichtigung
von Gleichung 7.15 weist dies darauf hin, dass die auf Tunneln basierende Ladungs-
trÄagerinjektion von der dickeren Al2O3-Schicht erschwert ist und die dazugehÄorige
Ladung an der BST/Al2O3-Grenz°Äache geringer ausfÄallt.
Einen zusÄatzlichen Ein°uss auf die Hysterese hat auch die Schichtdicke des BST.
Wie bereits in Abbildung 7.13 gezeigt, wird die Flachbandspannung hÄoher und die
Hysterese dementsprechend grÄo¼er, wenn die BST-Schicht dÄunner ist. Bei gleicher
Schichtdicke des Al2O3, erhÄoht sich die Äuber dem Al2O3 abfallende Spannung mit
abnehmender Schichtdicke des BST (siehe Gleichung 6.3), was zu einer ErhÄohung
der Injektion fÄuhrt. Diese beiden Beispiele zeigen die Wechselwirkung der Schicht-
dicke von BST und Al2O3. Um eine maximale Hysterese zu erhalten ist daher eine
Optimierung des VerhÄaltnis von dBST und dAl2O3 sehr wichtig.
Im Zusammenhang mit der elektrischen Charakterisierung ist zu beachten, dass
bei dem Tunnelprozess, der fÄur die Grenz°Äachenladung und die Hysterese verant-
wortlich ist, nur wenig Ladung transportiert werden muss. Obwohl die IV -Messung
keinen Tunnelstrom bei dAl2O3 = 10 nm zeigt, weisen die dielektrischen Messungen
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Abbildung 7.19.: CV -Kennlinien
der BST-Kondensatoren mit 10 bzw
15 nm Al2O3. Die KapazitÄat wird
auf die ungesteuerte KapazitÄat C(0)
normiert.
auf eine hohe Grenz°Äachenladung hin. ÄAhnliches Verhalten ist bei elektrischer La-
dungsspeicherung von MIS (engl. Metal-Insulator-Semiconductor)-Strukturen auch
zu beobachten, wobei das Tunneln von LadungstrÄagern oft durch eine Oxid- oder
Nitrid-Schicht von mehreren Nanometern erfolgt [264, 265].
Um den Prozess der Au°adung und Entladung der Grenz°Äache zu visualisieren,
wurden zeitabhÄangige KapazitÄatsmessungen fÄur die BST(/Al2O3)-Kondensatoren
durchgefÄuhrt. Diese Messungen stellen unmittelbar die ZustÄande der geladenen
Grenz°Äache dar und liefern zusÄatzliche Informationen Äuber die LadungstrÄagerin-
jektion. Bei der zeitabhÄangigen KapazitÄatsmessung handelt es sich um ein konti-
nuierliches Auslesen der KapazitÄat, die gleichzeitig unter einer Spannung gesteuert
wird. WÄahrend der Messung kÄonnen neben der Steuerspannung auch Parameter
wie Frequenz und Oszillationsamplitude des AC-Signals fÄur verschiedene Zeitseg-
mente unterschiedlich eingestellt werden. Dadurch ist es mÄoglich, die dynamische
Entwicklung der dielektrischen Eigenschaften unter verschiedenen Bedingungen in
Echtzeit zu verfolgen.
In Abbildung 7.20 sind die CtV -Kennlinien der BST-Kondensatoren ohne und mit
10 nm Al2O3 gegenÄubergestellt. Die IV - und CV -Kennlinien dieser Proben sind be-
reits in Abschnitt 6.2 und 7.2 prÄasentiert. Hierbei werden 5 bzw. 7 Zeitsegmente fÄur
die zwei Proben angewendet, die jeweils rechteckige Spannungsstufen enthalten. Die
Spannungen werden jeweils um 5V erhÄoht. Zwischen den Spannungen sind Interval-
le von V = 0. Die Dauer des Segments betrÄagt 300 s fÄur die Probe ohne Al2O3 und
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Abbildung 7.20.: CtV -Kennlinien der BST-Kondensatoren ohne (links) und
mit 10 nm Al2O3-Schicht (rechts) bei f = 1MHz. Parallel zur KapazitÄat ist der
Verlauf der Spannung aufgezeichnet. ¾ bezeichnet die FlÄachendichte der gespei-
cherten Grenz°Äachenladung.
600 s fÄur die Probe mit Al2O3. Die KapazitÄat wird wÄahrend der ganzen Messung
kontinuierlich (¢t = 1 s) ausgelesen und die anliegende Spannung innerhalb eines
Segments bleibt dauerhaft angelegt. Der Abfall der KapazitÄat in Abbildung 7.20
nach Einschalten der Spannung entspricht der Steuerbarkeit der relativen Permit-
tivitÄat des BST. Die erste Messung der KapazitÄat bei Umschalten von 0 auf +V
bzw. von +V auf 0 erfolgt innerhalb von 50 bis 100ms.
Unterschiedliche transiente Verhalten sind zwischen den beiden Proben zu erkenn-
nen. Bei V = 0 ist die KapazitÄat der Probe ohne Al2O3 nahezu konstant mit der
Zeit und kein bemerkbarer Unterschied ist zwischen den drei Segmenten zu sehen.
Wenn eine Spannung angelegt ist, wird eine leichte Abnahme der KapazitÄat im
Laufe der Zeit beobachtet, wobei die KapazitÄat am Anfang sehr schnell abfÄallt und
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nach einer kurzen Zeit einen gesÄattigten Zustand erreicht. Dieses Verhalten ist auf
die Elektronen-Injektion an der Pt-Elektrode in die BST-Schicht und die darauf-
folgende Grenz°Äachenladung zurÄuckzufÄuhren, welche eng mit den DefektzustÄanden
des Metall/Halbleiter-Kontakts zusammenhÄangt [90].
Eine eingefÄuhrte Al2O3-Zwischenschicht verhÄalt sich im Grunde sehr Äahnlich wie
eine Grenz°Äachenschicht und vergrÄo¼ert erheblich die transiente Eigenschaft durch
die erhÄohte LadungstrÄagerinjektion. Dies wird durch die CtV -Kennlinie der Probe
mit 10 nm Al2O3 demonstriert. In den Segmenten von V = 0 werden KapazitÄaten
gemessen, die umso geringer sind, je grÄo¼er die vorher angelegte Spannung V war.
Der Unterschied in C(0) wird durch das Vorhandensein einer Grenz°Äachenladung
und das darau®olgend verÄanderte Energieband verursacht, wie oben ausgefÄuhrt.
Die Grenz°Äachenladung baut ein elektrisches Feld in der BST-Schicht (auch in der
Al2O3-Schicht) auf und fÄuhrt zu einer Reduzierung der relativen PermittivitÄat. Die
VerlÄaufe bei V = 0 zeigen eine mit der Zeit ansteigende KapazitÄat, wÄahrend die
KapazitÄat bei angelegter Spannung mit der Zeit abnimmt. Die zeitliche Zu- und
Abnahme der KapazitÄat entspricht einer fortschreitenden Ent- bzw. Au°adung der
Grenz°Äache. Je hÄoher die anliegende Spannung ist, desto hÄoher ist die Injektion
und die Grenz°Äachenladung, die dann zu einer stÄarkeren Abnahme der KapazitÄat
fÄuhrt. Die Entladung hÄangt o®enbar auch von der GrÄo¼e der Grenz°Äachenladung,
das hei¼t, der zuvor angelegten Spannung, ab.
Die Hysterese des BST/Al2O3-Systems wurde auch bei Mikrowellenfrequenzen cha-
rakterisiert. Die Untersuchung zeigt prinzipiell keinen Unterschied. Eine Frequenz-
abhÄangigkeit der Hysterese ist auch nicht zu erwarten, da die LadungstrÄagerinjekti-
on lediglich mit der DC-Spannung zusammenhÄangt. Die Äahnlich aussehenden CV -
Kennlinien im GHz-Bereich sind daher nicht gezeigt. Das frequenzunabhÄangige Ver-
halten ermÄoglicht die Einrichtung einer neuen FunktionalitÄat der BST-Kondensa-
toren als passive Hochfrequenz-Komponenten, deren dielektrische Eigenschaften
und exemplarisches Funktionsprinzip im nÄachsten Abschnitt vorgestellt werden.
7.3.4. Programmierbarer und bistabiler Kondensator fÄur
Mikrowellenanwendungen
Unter den verschiedenen Speichertechnologien bekamen ferroelektrische Speicher,
unter anderem FeRAM (engl. ferroelectric random access memory), in der letzten
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Zeit eine besondere Beachtung als einer der zukÄunftigen nicht-°Äuchtigen Speicher,
da FeRAMs, im Vergleich mit anderen konventionellen nicht-°Äuchtigen Technologi-
en, schneller, robuster und kompakter sind [266{270]. Die ferroelektrischen Speicher
basieren auf der spontanen Polarisation ferroelektrischer DÄunnschichten, die phÄano-
menologisch als eine Hysterese in der CV - sowie PV -Kennlinie erscheint. Durch
die Hysterese kÄonnen zwei unterscheidbare logische ZustÄande anhand der Richtung
der Polarisation und der darau®olgenden Schaltladung de¯niert werden, welche als
die grundlegende Voraussetzung fÄur die Anwendung als eine Speichervorrichtung
dient.
Einer der Nachteile von ferroelektrischen Speichern ist die relativ aufwÄandige Schal-
tungsstruktur, die eine Kombination von einem oder mehreren Transistoren und
Kondensatoren umfasst [271{273]. Die gespeicherte Information, das hei¼t, die La-
dung der Polarisation, wird durch die Lesespannung gelÄoscht und muss nach dem
Lesevorgang erneuert werden. Au¼erdem weisen die Materialien in der ferroelek-
trischen Phase einen hÄoheren dielektrischen Verlust auf, besonders bei hohen Fre-
quenzen, verursacht durch die Umpolung der Polarisation und der Bewegung der
ferroelektrischen DomÄanen. Diese Eigenschaft verhindert den Einsatz fÄur Materia-
lien in der ferroelektrischen Phase als Mikrowellenkomponente.
Die Kombination von Materialien mit niedriger PermittivitÄat { Al2O3 { und ho-
her PermittivitÄat { (Ba,Sr)TiO3 { ermÄoglicht das Speichern von Ladungen an der
BST/Al2O3-Grenz°Äache und kann eine "
kÄunstliche\ Hysterese im paraelektrischen
Material erzeugen, die sonst nur in ferroelektrischen Materialien zu sehen ist. Das
Hystereseverhalten ist nicht mit einer Polarisation verknÄupft, bietet aber eine Äahn-
liche BistabilitÄat. Au¼erdem weisen die Kondensatoren, die auf paraelektrischem
(Ba,Sr)TiO3 basieren, eine einfache Schaltungsstruktur sowie einen niedrigen dielek-
trischen Verlust auf, womit sie sich fÄur die Anwendung als Mikrowellenkomponente
eignen. Das bedeutet, durch diese Methode kann eine neue Vorrichtung { bistabiler
Kondensator { realisiert werden, die gleichzeitig die Mikrowelleneigenschaften und
Speichereigenschaften besitzt, welche mit nur paraelektrischen oder nur ferroelek-
trischen Materialien nicht mÄoglich ist.
Bei dem bistabilen Kondensator handelt es sich im Grunde um einen passiven (d. h.
geringer Energieverbrauch), programmierbaren und nicht °Äuchtigen Speicher. Dies
bedeutet, dass die zwei logischen ZustÄande, in dem Fall die unterschiedlich gro¼en
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Abbildung 7.21.: Schaltverhalten eines Ba0;1Sr0;9TiO3-Kondensators mit 5 nm
Al2O3. Die CV - (links) und CtV -Messung (rechts) sind bei f = 1MHz durch-
gefÄuhrt. Die Spannungen VWrite = §15V und VRead = 2V entsprechen der
Schreibspannung bzw. der Lesespannung.
KapazitÄaten, die der Kondensator bietet, nach der Entfernung der zuvor angeleg-
ten elektrischen Spannung verbleiben (d. h. sie sind nicht °Äuchtig) und anschlie-
¼end durch Anlegen einer Spannung umgeschaltet werden kÄonnen (d. h. sie sind
programmierbar). Durch eine kleine Lesespannung kann der Zustand ausgelesen
werden und der Lesevorgang wird die gespeicherte Information nicht lÄoschen. Ein
typisches Schaltverhalten eines solchen Kondensators ist in Abbildung 7.21 gezeigt.
Hierbei wird das Schaltverhalten mit Hilfe der zeitabhÄangigen KapazitÄatsmessung
charakterisiert.
Der Betrieb des bistabilen Kondensators besteht aus einem Schreibvorgang und
einem Lesevorgang, die zwei unterschiedlich gro¼en Spannungen entsprechen. Die
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Schreibspannung VWrite muss grÄo¼er als die Spannung VFB sein, bei der die Flach-
band-Situation und die maximale KapazitÄat im BST erreicht wird, womit eine
hinreichend hohe LadungstrÄagerinjektion gestattet werden kann. Je grÄo¼er VWrite
ist, desto grÄo¼er und stabiler ist die gespeicherte Ladung an der Grenz°Äache. Dabei
spielt wiederum die FeldstÄarke die entscheidende Rolle und eine Reduzierung der
Schreibspannung ist durch die Reduzierung der BST-Schichtdicke mÄoglich, auch
ohne auf die StabilitÄat der Ladung verzichten zu mÄussen. Die Lesespannung VRead
soll zwischen 0 und VFB sein. Je nÄaher VRead zu VFB ist, desto grÄo¼er ist der Un-
terschied zwischen den zwei KapazitÄaten. Da die Hysterese symmetrisch ist, kann
die PolaritÄat von VWrite und VRead beliebig korreliert werden. Abbildung 7.21 zeigt
den Fall mit einer positiven Lesespannung VRead = 2V . Die Programmierung des
Bauteils erfolgt mit einem kurzen Spannungspuls von VWrite. Wenn eine Schreib-
spannung von 15V angelegt ist, be¯ndet sich die CV -Kennlinie auf der unteren
Kurve und der Kondensator weist bei 2V eine niedrige KapazitÄat auf, die als binÄar
"
0\ de¯niert werden kann. Um den Zustand der KapazitÄat umzukehren wird ei-
ne Schreibspannung von -15V angelegt. Der Kondensator weist dann bei 2V eine
hohe KapazitÄat auf, die als binÄar
"
1\ de¯niert werden kann. Die De¯nition der
binÄaren ZustÄande
"
0\ und
"
1\ ist auch umkehrbar und hÄangt von der Schaltung
der endgÄultigen Vorrichtung ab.
Bei der zeitabhÄangigen KapazitÄatsmessung in Abbildung 7.21 (rechts) ist zu erken-
nen, dass die zwei ZustÄande der KapazitÄat nach der Entfernung von VWrite beim
kontinuierlichen Auslesen erhalten bleiben und die Programmierung mehrmals wie-
derholt werden kann. Durch die anliegende Lesespannung ist eine leichte Abnahme,
insbesondere bei der hohen KapazitÄat, zu sehen. Ein verlÄangerter Lesevorgang mit
einer Dauer von 1.800 s fÄur beide ZustÄande ist in Abbildung 7.22 gezeigt. Dabei ist
die gemessene KapazitÄat auf den Anfangswert des hohen Zustands normiert. Auf-
grund der Entladung wird der Unterschied zwischen den zwei ZustÄanden allmÄahlich
kleiner und die beiden ZustÄande werden nach einer bestimmten Zeit nicht mehr un-
terscheidbar sein. Die Standzeit des Speichers (retention time) hÄangt direkt davon
ab, wie schnell die Di®erenz des hohen und niedrigen Zustands verschwindet. Dazu
spielt die Lesespannung unter anderem auch eine Rolle. Obwohl eine gro¼e Lesespan-
nung (0< VRead < VFB) zu einer gro¼en Di®erenz fÄuhren kann, wird die StabilitÄat
der Di®erenz dabei reduziert, da die Entladung von einem Flachband begÄunstigt
wird. Au¼erdem wird die AnnÄahrung der zwei KapazitÄaten in Abbildung 7.22 durch
den kontinuierlichen Lesevorgang beschleunigt, wobei der Kondensator unter einer
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Abbildung 7.22.: Verlauf der
hohen und niedrigen KapazitÄat
bei dauerhaft anliegender Lesespan-
nung fÄur 1.800 s. Die KapazitÄat wird
auf den Anfangswert des hohen Zu-
stands normiert.
permanenten Beanspruchung der Lesespannung liegt. FÄur die Anwendungen kann es
jedoch eine gro¼e Variation der HÄau¯gkeit des Datenzugri®s geben und der Speicher
wird nur beansprucht wenn die Daten ausgelesen werden. Je nach der Anwendung
kÄonnen die Lesezeit und die entsprechende Beanspruchungsdauer von einigen Nano-
sekunden bis zu Sekunden betragen. FÄur die Hochfrequenz-Komponenten, die mit
solch einem bistabilen BST-Kondensator mÄoglich sind, ist die HÄau¯gkeit des Daten-
zugri®s eher gering. Deshalb wird die StabilitÄat bzw. die Standzeit der KapazitÄats-
di®erenz im Folgenden so untersucht, dass die Lesespannung nur beim Auslesen
kurz angelegt wird und die Abtastungen logarithmisch verteilt sind.
In Abbildung 7.23 ist eine solche Messung dargestellt. Ein hoher bzw. niedriger Zu-
stand wird am Anfang der Messung mit §15V in den Kondensator eingeschrieben
und der Verlauf der KapazitÄat wird anschlie¼end mit 2V logarithmisch Äuber die Zeit
verfolgt. Bei der Aufzeichnung wird die Ausgangsdi®erenz (t = 1 s) zwischen den
beiden ZustÄanden als Eins gesetzt und die KapazitÄaten werden fÄur eine Äubersichtli-
chere Illustration entsprechend normiert. Zwei Regime sind dabei zu erkennen. Die
Di®erenz weist am Anfang einen rasanten Abfall auf und nimmt innerhalb von etwa
100 s auf 50% ab. Die Entladung des hohen Zustands ist deutlich schneller als die
des niedrigen Zustands, da die Lesespannung VRead = 2V die gleiche PolaritÄat der
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Abbildung 7.23.: Kennlinie der Standzeit eines bistabilen BST-Kondensators.
Die KapazitÄat wird auf die Ausgangsdi®erenz normiert. Die Standzeit wird auf
1 bzw. 10 Jahre fÄur T = 25 ±C extrapoliert.
Schreibspannung des niedrigen Zustands (VWrite;low = 15V) besitzt. Nach ungefÄahr
100 s wird die Entladung deutlich langsamer und die Di®erenz stabilisiert. Die Extra-
polation der VerlÄaufe weist darauf hin, dass die Di®erenz nach einem Jahr 15% und
nach zehn Jahren noch 6% betragen wÄurde. Obwohl die Methode mit solch einer
Extrapolation ein Äubliches Vorgehen fÄur die AbschÄatzung der Standzeit verschiede-
ner Speichertechnologien ist [264, 274{276], kÄonnte eine betrÄachtliche Abweichung
bzw. VerkÄurzung der echten Standzeit aufgrund von zum Beispiel Materialalterung
und Temperaturschwankungen resultieren. FÄur eine genaue Bestimmung mÄussten
zusÄatzliche Untersuchungen, wie z. B. ErmÄudungstest, durchgefÄuhrt werden.
Basierend auf den bistabilen BST-Kondensatoren kÄonnen passive programmierba-
re Hochfrequenz-Bauteile zur Radiofrequenz-Identi¯zierung (engl. radio frequency
identi¯cation, Abk. RFID) realisiert werden. Hier werden zwei exemplarische Schal-
tungen und die entsprechenden Funktionsprinzipien vorgestellt.
Wie in Abbildung 7.24 (a) dargestellt, besteht die erste Schaltung aus bistabilen
Kondensatoren B1 bis Bn und Mikrowellenresonatoren R1 bis Rn, verbunden mit
einer Antenne (ANT) am Eingang. Jeder Resonator arbeitet bei einer einzelnen
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Frequenz. Die Kodierung der ersten Schaltung erfolgt in einer FrequenzdomÄane.
Wenn die Schaltung durch den externen Leser bei Hochfrequenz in einer Bandbreite
zwischen den Frequenzen f1 und fn angefragt wird, streuen die Resonatoren das
Signal in ihren einzelnen Frequenzen zurÄuck, wie die Peaks in durchgezogenen Linien
in Abbildung 7.24 (a) bezeichnen. Diese rÄuckgestreuten Signale werden dann extern
detektiert. Die einzelnen Frequenzen f1 und fn stellen die ID-Codes von Bit 1 bis
Bit n des RFID-Tags dar. Wenn die bistabilen Kondensatoren B1 bis Bn durch die
Schreib-Schnittstellen (engl. word lines) W1 bis Wn geschrieben werden, werden die
KapazitÄaten zwischen den zwei ZustÄanden geschaltet. Da die Resonatoren parallel
miteinander verbunden sind, fÄuhren die KapazitÄaten der Kondensatoren zu einem
Spektrum mit einzelnen Verschiebungen der Resonanzfrequenzen, wie die Peaks in
gestrichelten Linien bezeichnen. Wenn die Kondensatoren unterschiedlich eingestellt
sind, stellen die spektralen Lagen der Resonanzfrequenzen eine Folge von binÄaren
ZustÄanden
"
0\ und
"
1\ dar und der RFID-Tag wird dadurch programmiert.
Wie in Abbildung 7.24 (b) dargestellt, werden in der zweiten Schaltung ÄUbertra-
gungsleitungen TL1 bis TLn zwischen den kondensator-geladenen Resonatoren ein-
gefÄuhrt. Die Kodierung dieser Schaltung arbeitet in der ZeitdomÄane. Die Schaltung
wird auf einer einzigen Frequenz f vom externen Leser angefragt und die rÄuckge-
streuten Signale werden in einer zeitlichen Abfolge gemessen. Wenn ein Impuls bei
der Frequenz f von der Antenne empfangen wird, breitet er sich durch TL1 bis
TLn fortlaufend aus. Zugleich streut der Impuls bei jedem kondensator-geladenen
Resonator je nach seiner Impedanz zurÄuck. Wie die durchgezogenen Linien im Ko-
dierungsschema in Abbildung 7.24 (b) zeigen, werden die RÄuckstreuungen der Im-
pulse zu unterschiedlichen Zeitpunkten t1 bis tn empfangen, welche die ID-Codes
Bit 1 bis Bit n darstellen. Wenn die Kondensatoren B1 bis Bn durch die Schreib-
SchnittstellenW1 bisWn geschrieben werden, werden die KapazitÄaten zwischen den
zwei ZustÄanden geschaltet. Bei der Frequenz f verÄandert sich an jedem Resonator
die Phasenverschiebung der re°ektierten Impulse durch die verÄanderte KapazitÄat,
wie die gestrichelten Linien bezeichnen. Wenn die Kondensatoren unterschiedlich
eingestellt sind, stellen in diesem Fall statt Resonanzfrequenzen die Phasenverschie-
bungen eine Folge von binÄaren ZustÄanden
"
0\ und
"
1\ dar und der RFID-Tag ist
dadurch programmiert.
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Abbildung 7.24.: Exemplarische Schaltungen und Kodierungsschemen fÄur die
Anwendungen der bistabilen BST-Kondensatoren als RFID-Tags in der Fre-
quenzdomÄane (a) und ZeitdomÄane (b). Rn, Bn und Wn deuten die WiderstÄande,
bistabile Kondensatoren und Schreib-Schnittstellen (engl. word lines) an.
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7.4. Resistives Verhalten durch Elektrodenmodi¯zierung
Die dielektrischen Eigenschaften der BST-Schicht mit ITO-Elektroden wurde mit-
tels Impedanz-Analyse untersucht. Die Probe besitzt eine Pt/BST/ITO-Struktur,
deren IV -Verhalten auf einen ohmschen Kontakt an der oberen Grenz°Äache und
eine Schottky-Barriere an der unteren Grenz°Äache hinweist. Dies wird durch die
Impedanzmessungen von einem anderen Gesichtspunkt beleuchtet.
Die FrequenzabhÄangigkeit der Amplitude (jZj) sowie der Phasenverschiebung (µ)
der Impedanz von 102 bis 106Hz ist in Abbildung 7.25 dargestellt. Positive und
negative Spannungen unterschiedlicher GrÄo¼en werden an der Probe angelegt, um
die LadungstrÄagerinjektion Äuber die beiden Kontakte zu steuern. AusgeprÄagte cha-
rakteristische Verhalten sind dabei zu erkennen.
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Abbildung 7.25.: Frequenz- und SpannungsabhÄangigkeit der Amplitude und
Phasenverschiebung der Impedanz einer Pt/BST/ITO-Struktur.
Bei negativen Spannungen erfolgt die Elektronen-Injektion Äuber den Pt/BST-Kon-
takt, welche durch die hohe BarrierenhÄohe gering ist. Die Probe verhÄalt sich ka-
pazitiv. Die Amplitude jZj der Impedanz weist eine charakteristische umgekehrte
ProportionalitÄat zur Frequenz auf (/ 1=f) und zeigt keine Variation mit der GrÄo¼e
der anliegenden Spannung. Bei der Phasenverschiebung µ, die den Winkel zwischen
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dem ImaginÄarteil und Realteil der Impedanz bezeichnet, wird das kapazitive Verhal-
ten nochmals deutlich. Der Strom ist unabhÄangig von der Frequenz nahezu ¡90 ±
(= ¼=2) gegenÄuber der Spannung verschoben.
Dahingegen verhÄalt sich die Probe unter positiven Spannungen deutlich anders,
verursacht durch die hohe LadungstrÄagerinjektion am BST/ITO-Kontakt. Bei f <
104Hz ist ein Plateau in der Amplitude zu sehen und die Impedanz nimmt mit
steigender Spannung ab. Die Kennlinien verlaufen bei hohen Frequenzen gleich
und zeigen, im Vergleich mit den negativen Spannungen, keinen Unterschied mehr.
Drei Regime werden bei der Phasenverschiebung beobachtet: (1) bei niedrigen Fre-
quenzen liegen Strom und Spannung nahezu in Phase (µ ¼ 0). Das bedeutet, dass
sich die Probe durch die hohe Elektronen-Injektion bei positiver Spannung resis-
tiv verhÄalt, was auch mit der SÄattigung der Amplitude Äubereinstimmt; (2) je nach
der GrÄo¼e der anliegenden Spannung fÄangt ein ÄUbergang bei f = 0; 5 ¡ 5 kHz an,
in dem µ drastisch von 0 auf 90 ± abfÄallt; (3) bei f = 50 ¡ 100 kHz verlaufen die
Kennlinien wieder gleich und die Probe verhÄalt sich, wie unter negativer Spannung,
kapazitiv.
Eine ausfÄuhrliche theoretische Behandlung der Impedanz in SCLC-Systemen wurde
von van Vliet et al. durchgefÄuhrt [277, 278]. Danach ergibt sich die Impedanz bei
kleinen Spannungen gemÄa¼
Z =
R
1 + j!RC
=
r(I)
1 + j!r(I)C(I)
; (7.18)
mit dem di®erentiellen Widerstand r(I) (= dV=dI) und der KapazitÄat C(I), die bei-
de von dem SCLC-Strom bzw. der LadungstrÄagerinjektion stark abhÄangig sind [220].
WÄahrend die injizierten Elektronen bei niedrigen Frequenzen durch die BST-Schicht
transportiert werden kÄonnen und sich die Schicht wie ein Widerstand verhÄalt, weist
die Impedanz bei erhÄohter Frequenz eine Wende auf, deren Position von r(I) und
C(I) abhÄangt. Wie die elektrischen Messungen in Abschnitt 6.3 zeigen, fÄallt der
Widerstand mit zunehmender positiver Spannung, aufgrund des ohmschen Kon-
takts zwischen BST und ITO, drastisch ab (r / V ¡®, ® ¼ 1 fÄur ohmsches Regime
und ® ¸ 2 fÄur SCLC-Regime). Obwohl die KapazitÄat unter positiver Spannung bei
f < 100 kHz eine Zunahme aufweist (siehe Abbildung 7.26 (a)), ist die ÄAnderung
des Widerstands wesentlich stÄarker und das Produkt r(I)C(I) lÄasst sich mit zuneh-
mender Spannung reduzieren. Deshalb nimmt die Impedanz in diesem Frequenz-
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Abbildung 7.26.: KapazitÄat und dielektrischer Verlust der Pt/BST/ITO-
Struktur unter Steuerspannung bei verschiedenen Frequenzen.
bereich ab und der Wendepunkt verschiebt sich zu hÄoheren Frequenzen, wenn die
anliegende Spannung erhÄoht wird.
In Abbildung 7.26 (a) ist die SpannungsabhÄangigkeit der KapazitÄat bei verschiede-
nen Frequenzen gezeigt. Eine signi¯kante Asymmetrie sowohl in der KapazitÄat als
auch im Verlust, wie in Abbildung 7.26 (b) gezeigt, ist bei niedrigen Frequenzen
zu erkennen. Diese Asymmetrie verschwindet langsam mit steigender Frequenz. Bei
f = 1kHz nimmt die KapazitÄat unter positiver Spannung, trotz der umgekehrten
SpannungsabhÄangigkeit der relativen PermittivitÄat von BST, rasant zu. Die Ursa-
che dafÄur kÄonnte die e®ektive Entfernung zwischen den beiden Elektroden sein, die
durch injizierte und angesammelte LadungstrÄager reduziert worden ist. Zudem soll
der Anteil der anliegenden Spannung, die zur Steuerung der PermittivitÄat fÄuhrt,
aufgrund des resistiven Verhaltens deutlich verringert werden.
Eine stÄarkere Asymmetrie zeigen die dielektrischen Verluste in Abbildung 7.26 (b),
die eng mit den elektrischen Verhalten, das hei¼t, mit den durch das BST °ie¼enden
StrÄomen, zusammenhÄangt. Im resistiven Regime fÄuhren der ohmsche Kontakt und
die darau®olgende hohe Elektronen-Injektion zu einem besonders hohen Verlust,
der einen Unterschied von zwei GrÄo¼enordnungen gegenÄuber dem Verlust unter
negativer Spannung aufweist. Bei solch einem Verlust, der grÄo¼er als eins ist, kann
das Kondensator-Modell in Abbildung 3.7, mit dem die KapazitÄat und der Verlust
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von der gemessenen Impedanz gemÄa¼ Gleichung 3.6 und 3.7 abgeleitet werden,
eigentlich nicht mehr fÄur die Darstellung der Impedanz eingesetzt werden, da sich
die Probe nicht mehr kapazitiv, sondern resistiv verhÄalt. Im Vergleich dazu, wenn
das kapazitive Regime bei hohen Frequenzen erreicht wird, sinkt der dielektrische
Verlust wieder auf ein niedriges Niveau, das bei BST-Kondensatoren Äublich ist.
Dabei kann das Kondensator-Modell wieder fÄur die Interpretation der Impedanz
verwendet werden.
7.5. Zusammenfassung der dielektrischen Untersuchungen
Die dielektrischen Eigenschaften der BST-Schichten wurden in der vorliegenden
Arbeit mittels Impedanz- sowie Netzwerk-Analyse charakterisiert. Die Ergebnisse
sind ein wichtiger Bestandteil der Arbeit, nicht nur wegen ihrer Bedeutung fÄur
Anwendungen, sondern auch fÄur das Verstehen der Korrelation von Grenz°Äachen-,
elektrischen und dielektrischen Eigenschaften. Die Kennwerte der dielektrischen
Eigenschaften sind in erster Linie die Steuerbarkeit und der GÄutefaktor, da sie als
das wichtigste Ma¼ fÄur die Anwendung der BST-Bauteile in der Mikrowellentechnik
dienen. Au¼erdem wurden PhÄanomene vorgestellt, die durch Grenz°Äachen- und
Elektrodenmodi¯zierung erzeugt wurden.
Die geometrische Konstruktion des Bauteils weist als Erstes einen betrÄachtlichen
Ein°uss auf die dielektrischen Eigenschaften auf und verdient dadurch eine beson-
dere Beachtung, um die Auswirkung der Geometrie von den intrinsischen Eigen-
schaften abzutrennen. Der GrÄo¼enein°uss der KapazitÄat, die bei der Parallelplat-
tenstruktur vorwiegend durch die aktive FlÄache des Kondensators bestimmt wird,
wurde mit Hilfe der Netzwerk-Analyse im GHz-Bereich in Bezug auf den Abfall der
KapazitÄat und der Steuerbarkeit sowie den GÄutefaktor untersucht. Vier unterschied-
liche Elektroden°Äachen wurden exemplarisch untersucht. Das Ergebnis zeigt eine
monotone Tendenz. Die KapazitÄat mit kleinen Elektroden weist nur eine geringe
Abnahme mit steigender Frequenz auf (¢C1!5G = 2; 3% bei a = 6¹m und 5,4%
bei a = 12¹m), wÄahrend die KapazitÄat mit gro¼en Elektroden eine starke Abnah-
me zeigt (¢C1!5G = 12; 4% bei a = 24¹m und 35,5% bei a = 48¹m). In Folge
der verstÄarkten Abnahme der KapazitÄat verliert der Kondensator mit a = 48¹m
gegenÄuber a = 6¹m eine Steuerbarkeit von mehr als 4% bei f = 5GHz, obwohl
alle Kondensatoren bei f = 1GHz eine nahezu gleiche Steuerbarkeit von rund 19%
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unter E = 0; 3MV=cm besitzen. Dieses Verhalten kann durch die mit steigender
Frequenz abnehmende aktive FlÄache, die fÄur verschiedene ElektrodengrÄo¼en un-
terschiedliche Ein°Äusse aufweist, erklÄart werden. Die Kondensatoren mit kleineren
Dimensionen sind bei hohen Frequenzen somit sowohl weniger frequenzabhÄangig als
auch steuerbarer. Diese Tendenz lasst sich beim GÄutefaktor noch deutlicher erken-
nen. Der GÄutefaktor variiert mit der GrÄo¼e der KapazitÄat um einen Faktor von 10,
unabhÄangig von der Frequenz. Die Miniaturisierung des Kondensators erhÄoht also si-
gni¯kant die E±zienz, was auf extrinsische Verluste, nÄamlich den Serienwiderstand
der metallischen Elektroden, zurÄuckgefÄuhrt werden kann. Die Simulationen bei ho-
hen Frequenzen weisen darauf hin, dass der GÄutefaktor der BST-Kondensatoren
durch den Einsatz der Metalle mit hÄoheren LeitfÄahigkeiten als Elektroden deutlich
verbessert werden kann.
Die EinfÄuhrung einer Al2O3-Zwischenschicht verÄandert erheblich die elektronische
Eigenschaft der Grenz°Äache und fÄuhrt, je nach dem VerhÄaltnis der Schichtdicken
von BST und Al2O3, zu einer blockierenden bzw. injizierenden Grenz°Äache. Dieses
Verhalten, das bei der elektrischen Charakterisierung bereits gezeigt wurde, wird bei
der dielektrischen Charakterisierung von einem anderen Gesichtspunkt illustriert.
Zur Verbesserung des GÄutefaktors wird sicherlich eine blockierende Grenz°Äache, das
hei¼t, eine dicke Al2O3-Schicht benÄotigt, da der dielektrische Verlust unter gewisser
Bedingung direkt vom Leckstrom abhÄangen kann. Diese AbhÄangigkeit wird durch
die Impedanz-Analyse bei f = 1MHz von BST-Kondensatoren mit 0, 2,5 und 10 nm
Al2O3 demonstriert. WÄahrend sich der GÄutefaktor von zirka 30 auf 55 aufgrund der
Al2O3-Schicht erhÄoht, zeigt er nach Auslagern in Sauersto® eine Verbesserung von
zirka 80 (dAl2O3 = 0nm) auf 200 (dAl2O3 = 10 nm). Dabei sind die ErhÄohungen
der GÄutefaktoren auf die Verringerung der LeckstrÄome und der Gitterspannungen
zurÄuckzufÄuhren. Au¼dem wurde beobachtet, dass eine erhÄohte Elektronen-Injektion
bei dAl2O3 = 2; 5 nm durch den Tunnelprozess unter bestimmter Spannung auftritt,
was zu einer betrÄachtlichen Reduktion des GÄutefaktors fÄuhrt. Dieses Verhalten un-
terstÄutzt die elektrische Charakterisierung und zeigt die Korrelation von elektri-
schen und dielektrischen Eigenschaften. Im Gegensatz zu Messungen bei niedrigen
Frequenzen, weisen die im GHz-Bereich gemessenen GÄutefaktoren nur eine sehr ge-
ringe ÄAnderung nach der Auslagerung in AbhÄangigkeit der Schichtdicke des Al2O3
auf. Dies deutet noch einmal darauf hin, dass die metallischen Verluste bei hohen
Frequenzen den dominierenden Ein°uss auf den GÄutefaktor besitzen.
165
7. Dielektrische Eigenschaften
Durch die Al2O3-Zwischenschicht werden auch die KapazitÄat und Steuerbarkeit
verÄandert. Mit Hilfe des Modells von Parallelplattenkondensatoren kann die Kapa-
zitÄat der einzelnen Komponenten simuliert werden. Die Simulation weist auf eine
scharfe Grenz°Äache zwischen BST und Al2O3 hin, wie bereits aus den Photoemissi-
onsmessungen abgeleitet. Dadurch wird eine AbschÄatzung der Spannungsverteilung
in dem Schichtstapel ermÄoglicht, womit die reale Steuerbarkeit der BST-Schicht un-
ter BerÄucksichtigung der Äuber dem BST abfallenden Spannung charakterisiert wer-
den kann. Es wird gezeigt, dass keine VerÄanderung der dielektrischen Eigenschaften
der BST-Schicht durch Al2O3 vorhanden ist und die Verminderung der gesamten
Steuerbarkeit allein durch die Verteilung der Spannung Äuber dem Schichtstapel
verursacht wird. Die geringere Steuerbarkeit durch die EinfÄuhrung von Al2O3 ist
technisch gesehen kein Hindernis fÄur den Einsatz des BST/Al2O3-Schichtstapels als
steuerbarer Kondensator. Durch die Optimierung der Schichtstruktur, wie z. B. die
Reduzierung der Schichtdicke, kann eine Äahnliche bzw. ausreichende Steuerbarkeit
erzielt werden. Insofern kann die gesamte dielektrische Eigenschaft des BST durch
die Al2O3-Schicht verbessert werden.
Ein zusÄatzliches PhÄanomen, das durch die Kombination von BST und Al2O3 ein-
gefÄuhrt wird, ist die ausgeprÄagte Hysterese, die im Gegensatz zur Literatur ei-
nem anderen Mechanismus zugeschrieben wird. Durch die Untersuchung verschie-
dener Ba/Sr-VerhÄaltnisse sowie BST/Al2O3-Schichtdicken kÄonnen FerroelektrizitÄat
und intrinsische geladene Defekte als Hauptursache der Hysterese des BST/Al2O3-
Systems ausgeschlossen werden. Hingegen wird ein Mechanismus vorgeschlagen, der
eine geladene Grenz°Äache durch ambipolare LadungstrÄagerinjektion umfasst. Die
Eigenschaft solch einer Grenz°Äache, nÄamlich die Au°adung und Entladung, kann
mit Hilfe der zeitabhÄangigen KapazitÄatzmessung demonstriert werden. Die GrÄo¼e
der Hysterese kann durch die Schichtdicke vor allem des Al2O3, aber auch des BST,
variiert werden, da die LadungstrÄagerinjektion sowie das Energieband unmittelbar
von der Spannungsverteilung in der Schicht abhÄangt.
Das Hystereseverhalten bietet eine zusÄatzliche Funktion fÄur BST-Kondensatoren
und kann fÄur ein oder mehrere Einsatzgebiete ausgenutzt werden. Der bistabile
Kondensator verhÄalt sich im Grunde wie ein ferroelektrischer Speicher, der jedoch
ein paraelektrisches Material enthÄalt und deshalb einen geringeren dielektrischen
Verlust aufweist. Dank der nicht °Äuchtigen Ladungsspeicherung an der BST/Al2O3-
Grenz°Äache verbraucht der Kondensator als Speicher nahezu keine Energie, die
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ZustÄande des Speichers sind elektrisch programmierbar, und der Speicher wird
durch das Auslesen nicht gelÄoscht. Ferner weist die Untersuchung auf eine aussichts-
reiche Standzeit hin, bei der die ZustÄande in der Skala von Jahren noch unterscheid-
bar sind. Basierend auf dieser besonderen Eigenschaft werden Schaltungen und
Funktionsprinzipien beispielsweise fÄur Radiofrequenz-Identi¯zierungstechnik vorge-
stellt, die sowohl in FrequenzdomÄane als auch in ZeitdomÄane arbeiten kÄonnen.
Obwohl sich ein hoher Anteil der Arbeit und Texte dieses Kapitels mit der Mo-
di¯zierung durch die Al2O3-Zwischenschicht befasst, ist die Modi¯zierung der di-
elektrischen Eigenschaften durch das Elektrodenmaterial ITO auch nicht Äuber-
sehbar. WÄahrend sich die BST-Schicht unter negativer Spannung, das hei¼t, die
Elektronen-Injektion ¯ndet bei der unteren Pt/BST-Grenz°Äache statt, konstant
kapazitiv verhÄalt, kÄonnen die dielektrischen Eigenschaften unter positiver Span-
nung, aufgrund des ohmschen Kontakts und der darau®olgenden hohen Elektronen-
Injektion durch die obere BST/ITO-Grenz°Äache, deutlich verÄandert werden. Die
Amplitude und Phasenverschiebung der Impedanz zeigen bei positiver Spannung
und niedrigen Frequenzen ein resistives Verhalten. Bei hohen Frequenzen wird wie-
derum kapazitives Verhalten beobachtet, wobei der ÄUbergang zwischen 103 und
104Hz liegt. Diese Eigenschaft wird durch die spannungsabhÄangigen Messungen der
KapazitÄat und des Verlusts bei verschiedenen Frequenzen wiedergegeben, welche die
LadungstrÄagerinjektion aus einem anderen Gesichtspunkt darstellen. Die Auswer-
tung und Diskussion der dielektrischen Charakterisierung fÄur das BST/ITO-System
sind in der vorliegenden Arbeit nur qualitativ. FÄur eine quantitative Beschreibung
werden weitere Untersuchungen benÄotigt.
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Bariumstrontiumtitanat eignet sich aufgrund seiner (di)elektrischen Eigenschaften
fÄur verschiedene Anwendungsbereiche, wie z. B. Kommunikations-, Speicher- und
Sensorentechnologien. Dabei sind BST-DÄunnschichten von besonderem Interesse,
da die DÄunnschichten, im Vergleich zu Keramiken oder Dickschichten, eine hÄohere
Integrierbarkeit sowie einen geringeren Energieverbrauch bieten.
Die vorliegende Arbeit fasste sich mit der Modi¯zierung der BST-DÄunnschichten in
Hinsicht auf die Verbesserung der anwendungsorientierten Eigenschaften und die
Erweiterung auf neue FunktionalitÄaten. Diese Arbeit wurde im Fachbereich Mate-
rialwissenschaft, Fachgebiet Ober°Äachenforschung an der Technischen UniversitÄat
Darmstadt, innerhalb des Graduiertenkollegs Steuerbare integrierbare Komponen-
ten der Mikrowellentechnik und Optik, angefertigt.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden drei unterschiedliche Systeme der BST-DÄunn-
schichten { BST/Pt, BST/Al2O3und BST/ITO { bezÄuglich der Grenz°Äachen-, elek-
trischen und dielektrischen Eigenschaften untersucht. HierfÄur wurde die Herstel-
lung der Schichten mittels Magnetron-KathodenzerstÄaubung an einem integrier-
ten UHV-System durchgefÄuhrt. Mit Hilfe dieses integrierten Systems konnten die
Grenz°Äacheneigenschaften zwischen BST und Al2O3, bzw. ITO, mittels Photoelek-
tronenspektroskopie in situ untersucht werden. Die Charakterisierung der BST-
Bauteile erfolgt, in enger Zusammenarbeit mit dem Fachgebiet Mikrowellentech-
nik, mittels Strom-Spannungs-Messungen fÄur die elektrischen Eigenschaften und
Impedanz- bzw. Netzwerk-Analyse fÄur die dielektrischen Eigenschaften. Die Unter-
suchungen mit Photoemission, elektrischen und dielektrischen Methoden ergÄanzen
sich und stellten die Ein°Äusse der Modi¯zierungen in drei unterschiedlichen Aspek-
ten dar.
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(Ba,Sr)TiO3 mit Pt-Elektrode
In der Vergangenheit sind bereits die Materialeigenschaften von kathodenzerstÄaub-
ten BST-DÄunnschichten sowie die Kontakteigenschaften der Pt/BST/Pt-Struktur
im Fachgebiet Ober°Äachenforschung untersucht worden [134]. Diese MIM-Struktur
diente in dieser Arbeit als die Ausgangsstruktur fÄur steuerbare Kondensatoren. Ba-
sierend auf den im Vorfeld erworbenen Kenntnissen wurde die Untersuchung mittels
elektrischer und dielektrischer Charakterisierungen erweitert.
Die Strom-Spannungs-Messungen zeigten, dass die Reihenfolge der Deposition star-
ke Ein°Äusse auf die elektrischen Eigenschaften hatte. Die LeckstrÄome, die durch den
oberen BST/Pt-Kontakt limitiert wurden, waren wesentlich hÄoher als die durch den
unteren Kontakt limitierten StrÄome. Dieses Verhalten konnte auf die unterschied-
lichen BarrierenhÄohen, die durch Grenz°ÄachendefektzustÄande verursacht worden
sind, zurÄuckgefÄuhrt werden. Eine Auslagerung in Sauersto® fÄuhrte zu einer starken
Reduktion der LeckstrÄome am oberen Kontakt und demzufolge eine symmetrischere
IV -Kennlinie.
Ferner wurden IV -Messungen mit Hilfe der Schottky-thermionischen-Emission si-
muliert. WÄarend die Simulation fÄur den oberen Kontakt eine gute ÄUbereinstim-
mung mit den Messwerten aufwies, wurde eine erhebliche Abweichung fÄur den
unteren Kontakt beobachtet. Die Simulation weist darauf hin, dass die Verringe-
rung der BarrierenhÄohe am unteren Kontakt viel stÄarker ist als die, die alleine
durch die Bildladung an einer scharfen Pt/BST-Grenz°Äache verursacht werden soll-
te. Dies konnte durch eine Grenz°Äachenschicht zwischen dem Pt-Substrat und der
BST-Schicht, einem sogenannten dead layer, erklÄart werden. Obwohl die Ursache
fÄur die Ausbildung solch einer Grenz°Äachenschicht noch nicht vollstÄandig geklÄart
ist, ist das Vorhandensein dieser Schicht experimentell mehrfach bestÄatigt worden
[40, 42, 207, 208]. Diese Schicht verfÄugt, im Vergleich zum Schichtvolumen des BST,
Äuber eine erhÄohte Defektkonzentration und eine reduzierte relative PermittivitÄat.
Durch die verminderten Eigenschaften, insbesondere die kleine relative Permitti-
vitÄat, fÄallt ein betrÄachtlicher Teil der angelegten elektrischen Spannung Äuber diese
Grenz°Äachenschicht ab. Dies fÄuhrt zu einer verstÄarkten Verringerung der Barrie-
renhÄohe am unteren Kontakt und einer erhÄohten Elektronen-Injektion. Durch die
EinfÄuhrung dieses E®ekts in die Simulation konnte eine gute ÄUbereinstimmung mit
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der Messung erreicht werden, wodurch die Ausbildung der Grenz°Äachenschicht un-
termauert werden konnte.
Die dielektrischen Untersuchungen der Pt/BST/Pt-Struktur konzentrieren sich auf
die Bauteil-Eigenschaften bei Mikrowellenfrequenzen. Hierbei wurde der GrÄo¼en-
ein°uss der Bauteil-Geometrie bzw. der KapazitÄat mit verschiedenen Elektroden-
grÄo¼en charakterisiert. Mit steigender Frequenz zeigten die Kondensatoren mit klei-
nen ElektrodengrÄo¼en sowohl einen geringeren Abfall der KapazitÄat und der Steuer-
barkeit als auch einen hÄoheren GÄutefaktor. Eine deutlich bessere gesamte dielektri-
sche Eigenschaft, die durch den QualitÄatsfaktor (´ = ¿Q) bezeichnet wird, zeigten
deshalb die Kondensatoren mit kleinen KapazitÄaten. Die Untersuchungen weisen
darauf hin, dass die Elektroden die grÄo¼ten Ein°Äusse auf die Bauteil-Eigenschaften
bei hohen Frequenzen haben. Mit Hilfe des Ersatzschaltbildes mit einem Parallel-
und einem Serienwiderstand konnte der GrÄo¼enein°uss der KapazitÄat auf den GÄute-
faktor erklÄart werden, wobei die Verbesserung des GÄutefaktors hauptsÄachlich auf
die aus kleinen Elektroden resultierenden kleinen KapazitÄaten zurÄuckzufÄuhren war.
Zudem zeigten die Simulationen, dass die dielektrischen Verluste des Bauteils bei
Mikrowellenfrequenzen vorwiegend durch den elektrischen Widerstand der Elektro-
den, also den Serienwiderstand RS, verursacht worden sind. Gute ÄUbereinstimmung
mit den Messwerten erfolgte im Besonderen bei hohen Frequenzen (f > 3GHz). Ba-
sierend auf den Untersuchungen ist daher zu erwarten, dass bessere dielektrische
Eigenschaften der BST-Kondensatoren mit einer MIM-Struktur durch eine weitere
Miniaturisierung der Geometrie mit strukturierten oberen und unteren Elektroden,
sowie durch die Verwendung von Metallen mit hÄoheren LeitfÄahigkeiten realisiert
werden kÄonnen.
(Ba,Sr)TiO3 mit Al2O3-Schicht
Der ursprÄungliche Zweck der EinfÄuhrung der Al2O3-Schicht in die BST-Kondensa-
toren war die Verringerung von LeckstrÄomen, insbesondere beim oberen BST/Pt-
Kontakt, was zu niedrigen dielektrischen Verlusten, lÄangerer Lebensdauer sowie ge-
ringerem Energieverbrauch fÄuhren sollte. Die Grenz°Äachenexperimente mittels Pho-
toelektronenspektroskopie zeigten, dass eine scharfe Grenz°Äache und eine hohe Bar-
rierenhÄohe fÄur Elektronen-Injektion bei beiden Depositionsreihenfolgen (BST/Al2O3
bzw. Al2O3/BST) ausgebildet wurden. Durch diese blockierende Grenz°Äache sollte
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die LadungstrÄagerinjektion wesentlich verhindert werden. Bei elektrischen Untersu-
chungen zeigte sich auch eine Abnahme der LeckstrÄome mit steigender Schichtdi-
cke der Al2O3-Barriereschicht. Im Gegensatz zum BST/Pt-Kontakt, wobei die La-
dungstrÄagerinjektion durch die Schottky-Barriere limitiert ist, sind die LeckstrÄome
bei der BST/Al2O3/Pt-Anordnung nicht auf die Schottky-thermionische-Emission
zurÄuckzufÄuhren. Diese Aussage unterstÄutzte die IV -Messungen der in Sauersto®
ausgelagerten Proben, bei denen die Kennlinien der Proben mit Al2O3, gegenÄuber
dem verringerten Strom der Probe ohne Al2O3, ein nahezu unverÄandertes Verhalten
aufwiesen.
DarÄuber hinaus wurde nach der Auslagerung ein leicht hÄoherer Strom bei der Pro-
be mit einer dÄunnen Al2O3-Schicht, im Vergleich mit der Probe ohne Al2O3, bei
hohen FeldstÄarken beobachtet. Unter BerÄucksichtigung der aus den Grenz°Äachen-
experimenten ermittelten Energiebandanpassung zwischen BST und Al2O3 wurde
die erhÄohte LadungstrÄagerinjektion dem direkten Tunneln durch die dÄunne Al2O3-
Schicht zugeschrieben. Aufgrund des gro¼en Unterschieds der relativen Permitti-
vitÄat zwischen BST und Al2O3 fÄallt ein betrÄachtlicher Teil der angelegten Spannung,
Äahnlich wie bei einem dead layer zwischen BST und Pt, Äuber die Al2O3-Schicht ab,
wodurch eine hohe Anzahl von Elektronen direkt vom Pt ins Leitungsband des
BST injiziert werden kÄonnen. Hierbei spielt die Dicke der Al2O3-Schicht die kriti-
sche Rolle fÄur die Injektion bzw. das Tunneln, da sie nicht nur Äuber die abfallende
Spannung, sondern auch Äuber die Tunnelwahrscheinlichkeit entscheidet. Dies wur-
de durch die IV -Messungen einer Folge von BST-Schichten mit unterschiedlich
dicken Al2O3-Schichten verdeutlicht. Sehr dÄunne Al2O3-Schichten dienen demnach
nicht als eine Barriereschicht, sondern als eine Injektionsschicht, durch die die La-
dungstrÄagerinjektion verstÄarkt werden kann. Basierend auf den Ergebnissen des
BST/Al2O3-Schichtstapels wurde anschlie¼end ein verallgemeinerter Mechanismus
vorgeschlagen, der im Prinzip eine ambipolare Injektion realisieren kÄonnte. DafÄur
ist ein optimiertes VerhÄaltnis sowohl der relativen PermittivitÄaten als auch der
Schichtdicken von wichtiger Bedeutung.
Zusammen mit den IV -Messungen demonstrierten die CV -Messungen bei f =
1MHz die Korrelation zwischen elektrischen und dielektrischen Eigenschaften der
BST-Schichten. Die verringerten LeckstrÄome durch die Al2O3-Barriereschicht fÄuhr-
ten zu einer ErhÄohung des GÄutefaktors. Dahingegen verursachte der Tunnelstrom
durch die Al2O3-Injektionsschicht einen rasanten Abfall des GÄutefaktors. Nach der
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Auslagerung in Sauersto® war die ErhÄohung des GÄutefaktors bei den Proben mit
eingefÄuhrten Al2O3-Schichten, aufgrund der Relaxation der Gitterspannung, noch
signi¯kanter, insbesondere fÄur die Probe mit einer dicken Al2O3-Schicht. Im GHz-
Bereich werden allerdings diese E®ekte geschwÄacht, da die metallischen Verluste
der Elektroden wiederum Äuberwiegen.
Die KapazitÄat und Steuerbarkeit der BST-Kondensatoren mit Al2O3-Schichten wur-
den mit dem Modell der Parallelkondensatoren simuliert. Die Simulation zeigte
eine gute ÄUbereinstimmung mit den experimentell gemessenen Werten und bie-
tet deshalb die MÄoglichkeit fÄur die AbschÄatzung der Spannungsverteilung sowie
der realen Steuerbarkeit der BST-Schicht. Unter Betrachtung der Äuber dem BST
abfallenden Spannung deutet die Simulation darauf hin, dass keine VerÄanderung
der dielektrischen Eigenschaften der BST-Schicht durch die EinfÄuhrung der Al2O3-
Schicht verursacht wurde. Mit Hilfe einer Optimierung der Schichtstruktur, wie
z. B. einer Reduzierung der BST-Schichtdicke, kann die durch die Al2O3-Schicht
verminderte Steuerbarkeit wieder deutlich erhÄoht werden. Zusammen mit den ver-
besserten GÄutefaktoren fÄuhrt dies zu einer besseren gesamten Eigenschaft der BST-
Kondensatoren.
Die Hysterese der CV -Kennlinien, die durch die Kombination von BST und Al2O3
eingefÄuhrt wird, wurde in dieser Arbeit aufgedeckt und systematisch untersucht. Da-
bei bekamen unter anderem die VerhÄaltnisse des Ba/Sr-Anteils und der BST/Al2O3-
Schichtdicken sowie die dynamische Entwicklung der KapazitÄat mittels zeitabhÄangi-
gen KapazitÄatsmessungen die wichtigste Beachtung. Das Hystereseverhalten im
BST/Al2O3-System unterscheidet sich von Äahnlichen Beobachtungen in der Lite-
ratur in einer deutlich ausgeprÄagten Hysterese und deren AbhÄangigkeit von der
Al2O3-Schichtdicke. Eine geladene BST/Al2O3-Grenz°Äache, die durch die ambipo-
lare LadungstrÄagerinjektion erzeugt werden kann, wurde durch die Ct-Messungen
dargestellt und als die Ursache der Hysterese vorgeschlagen. Die an der Grenz°Äache
gespeicherte Ladung verursacht einen Unterschied der KapazitÄat zwischen dem Vor-
und RÄucklauf der angelegten Spannung. Dieser Unterschied kann fÄur die De¯nition
logischer ZustÄande eines Speichers ausgenutzt werden und fÄuhrt eine neue Funktion
als programmierbarer bistabiler Kondensator ein. Die Eigenschaft solcher Konden-
satoren wurde in Bezug auf die Programmierbarkeit und die Standzeit charakteri-
siert.
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(Ba,Sr)TiO3 mit ITO-Elektrode
Im Gegensatz zum BST-Kondensator, bei dem eine hohe BarrierenhÄohe am BST/Pt-
Kontakt erwÄunscht ist, wird eine injizierende Grenz°Äache, zum Beispiel durch einen
ohmschen Kontakt, fÄur viele weitere Anwendungen wie Leuchtdioden, Felde®ekt-
transistoren und akustische Sensoren, benÄotigt. Au¼erdem wird durch solch einen
Kontakt ermÄoglicht, die Eigenschaft des BST-Schichtvolumens zu untersuchen, da
der Transport der LadungstrÄager nicht mehr von der Grenz°Äache, sondern haupt-
sÄachlich vom Schichtvolumen limitiert ist. Vor diesem Hintergrund wurde das trans-
parente leitfÄahige Oxid { Sn-dotiertes In2O3 { als Elektrodenmaterial zur Realisie-
rung eines injizierenden bzw. ohmschen Kontakts zum BST in Rahmen dieser Arbeit
eingesetzt. Die Grenz°Äachenuntersuchungen zeigten, dass die Kontakteigenschaft
zwischen BST und ITO stark von den Depositionsbedingungen abhÄangt. Bei der Ab-
scheidung von ITO auf BST bildete sich ein annÄahernd ohmscher Kontakt, wÄahrend
eine grÄo¼ere BarrierenhÄohe bei der Abscheidung von BST auf ITO gemessen wur-
de. Dieser Unterschied wurde der Oxidation der ITO-Schicht wÄahrend der BST-
Abscheidung zugeschrieben, da die Konzentration der freien LadungstrÄager und
die Lage des Ferminiveaus des ITO stark von seinem Oxidationszustand abhÄangen
[173].
Die mittels Photoemission ermittelten BarrierenhÄohen an der BST/ITO-Grenz°Äache
wurden durch die elektrische Charakterisierung bestÄatigt. Eine ausgeprÄagte Dioden-
kennlinie wurde sowohl bei der Pt/BST/ITO- als auch bei der ITO/BST/ITO-
Schichtstruktur beobachtet. Durch diese Modi¯zierung konnte ein hoher Gleich-
richtungsquotient, insbesondere bei Pt/BST/ITO, erreicht werden. Eine nÄahere
Betrachtung der IV -Kennlinie, die eine charakteristische Form mit mehreren Stei-
gungen trÄagt, weist deutlich darauf hin, dass der Transport der LadungstrÄager mit
dem raumladungsbegrenzten Strom verknÄupft ist. Dieses Verhalten entspricht so-
wohl einer geringen ElektronenmobilitÄat als auch einer hohen Konzentration von
FallenzustÄanden in der BST-Schicht.
Eine gute ÄUbereinstimmung zeigte ebenfalls die dielektrische Charakterisierung der
Pt/BST/ITO-Struktur. WÄahrend sich die Probe unter negativer Spannung, bei
der die LadungstrÄagerinjektion von der Pt/BST-Grenz°Äache limitiert ist, durch-
weg kapazitiv verhÄalt, weist sie in den Impedanzspektren bei positiver Spannung
mit steigender Frequenz einen eindeutigen ÄUbergang von resistivem zu kapazitivem
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Verhalten auf. Das resistive Verhalten resultiert aus injizierten und angesammelten
LadungstrÄager an der BST/ITO-Grenz°Äache und ist bei der KapazitÄatsmessung
durch die FrequenzabhÄangigkeit der Asymmetrie der Kennlinien zu erkennen.
Ausblick
Im Hinblick auf die auf BST-DÄunnschichten basierenden steuerbaren Mikrowellen-
komponenten wird zunÄacht eine weitere Miniaturisierung der Bauteil-Geometrie
durch Schichtstrukturierung mittels Photolithographie und IonenÄatzen fÄur die Ver-
besserung der dielektrischen Eigenschaften vorgeschlagen. Andererseits kÄonnen neue
Metallisierungen, das hei¼t, das Ersetzen bzw. Kombinieren von Platin mit anderen
Metallen, die eine hÄohere elektrische LeitfÄahigkeit besitzen, zu einer ErhÄohung des
GÄutefaktors fÄuhren. DarÄuber hinaus kÄonnen dafÄur noch weitere neuartige Oxide
oder Nitride als Elektrode oder Passivierungsschicht in Frage kommen.
Ausgehend von BST-Kondensatoren zeigen die in dieser Arbeit erzielten Ergeb-
nisse, dass die Eigenschaften des BST weitgehend modi¯ziert werden kÄonnen. In
AbhÄangigkeit des Elektrodenmaterials bzw. von Zwischenschichten kann sich BST
entweder wie ein Halbleiter oder wie ein Isolator verhalten. Daraus ergibt sich die
MÄoglichkeit, vollkommen neue Funktionen und Bauelemente basierend auf diesem
Material zu realisieren.
Einerseits ergibt sich aus der Modi¯zierung eine neue Methode zur LadungstrÄager-
injektion. Hierbei kÄonnen negative, positive oder beide Sorten von LadungstrÄagern
an entgegengesetzten Elektroden injiziert werden, auch wenn das Material zum La-
dungstransport eine hohe BandlÄucke und eine geringe Dotierbarkeit besitzt. Mit
Hilfe dieser Methode kÄonnte es zukÄunftig mÄoglich sein, elektronische und optoelek-
tronische Bauelemente, wie z. B. Leuchtdioden, Felde®ekttransistoren und ÄUber-
spannungsschutz, zu realisieren. Da mit dieser Methode keine Dotierung bzw. Aus-
bildung eines P/N-ÄUbergangs fÄur die LadungstrÄagerinjektion erforderlich ist, er-
laubt eine derartige Struktur eine breitere Auswahl an Materialien sowie geringere
Anforderung bezÄuglich der Bandanpassung an den Elektroden. Die bisher gewonne-
nen Erkenntnisse bieten fÄur die Realisierung obiger Anwendungen einen guten An-
satz zur weiterfÄuhrenden Entwicklung und Optimierung. Zum besseren VerstÄandnis
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der Volumeneigenschaften von BST-DÄunnschichten bietet die modi¯zierte Ladungs-
trÄagerinjektion zusÄatzlich die MÄoglichkeit, die Beweglichkeit der LadungstrÄager in
undotierten Schichten, die bisher nicht direkt experimentell bestimmt wurde, zu
untersuchen. DafÄur sind weitere elektrische und dielektrische Charakterisierungen,
zum Beispiel mit variierender Temperatur oder AtmosphÄare, von gro¼em Interes-
se.
Eine weitere Eigenschaft, die durch die modi¯zierte LadungstrÄagerinjektion zugÄang-
lich wird, ist die Ladungsspeicherung an der Grenz°Äache. Diese Grenz°Äachenladung
ist eng mit der dielektrischen Eigenschaft der BST-Schicht assoziiert und ermÄoglicht
zum Beispiel die Realisierung neuer Hochfrequenz-Komponenten { bistabile Kon-
densatoren. Die programmierbare und nicht °Äuchtige Speicherung der Grenz°Äachen-
ladung, die solche Kondensatoren bieten, kann zukÄunftig fÄur Anwendungen, wie
z. B. die Radiofrequenz-Identi¯zierungstechnik, eingesetzt werden. ÄUber die bisheri-
gen Untersuchungen hinaus sollten weitere Charakterisierung und Optimierung der
Standzeit sowie der Geschwindigkeit der bistabilen Kondensatoren durchgefÄuhrt
werden. Schlie¼lich sind fÄur die Herstellung der endgÄultigen einsatzfÄahigen Bauele-
mente der Entwurf der Schaltungsstruktur und die DurchfÄuhrung der Prozessierung
von Bedeutung.
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Anhang

A. Symbole und AbkÄurzungen
P Dielektrische Polarisation
"0 PermittivitÄat des Vakuums
Âe Elektrische SuszeptibilitÄat
E Elektrische FeldstÄarke
D Dielektrische Verschiebung
"r Relative PermittivitÄat
C0 KapazitÄat des Vakuums
tan ± Dielektrischer Verlust
TC Curie-Punkt ferroelektrischer Phasenumwandlung
R Ionenradius
~t Toleranzfaktor der Perowskit-Struktur
¿ Steuerbarkeit
! Kreisfrequenz
kn Wellenzahl
´ QualitÄatsfaktor
Q GÄutefaktor
¾ Elektrische LeitfÄahigkeit
Eg EnergiebandlÄucke
Â Elektrona±nitÄat
Á Austrittsarbeit
I
A. Symbole und AbkÄurzungen
IP Ionisierungsenergie
© BarrierenhÄohe
S Grenz°Äachenindex
~Q Ladung
A¤ E®ektive Richardson-Konstante
k Boltzmann-Konstante
m¤ E®ektive Masse
h Planck-Konstante
q Elementare Ladung
¹ MobilitÄat der LadungstrÄager
ª Wellenfunktion
Tt Tunnelwahrscheinlichkeit
¸e Mittlere freie WeglÄange
~I IntensitÄat
~S SensitivitÄatsfaktor
~¿ Zeitkonstante des Polarisationsstroms
¡ Re°exionskoe±zient
~P RF- bzw. DC-Leistung
~R Depositionsrate
½ Spezi¯scher Widerstand
¾R FlÄachendichte der Grenz°Äachenladung
II
AFM Rasterkraftmikroskopie
ALD Atomic Layer Deposition
ANT Antenne
BST Bariumstrontiumtitanat, (Ba,Sr)TiO3
BTO Bariumtitanat, BaTiO3
CMOS Complementary Metal-Oxide-Semiconductor
CNL Charge Neutrality Level
DAISY-MAT DArmstÄadter Integriertes SYstem fÄur Materialforschung
DUT Device Under Test
fcc face-centered cubic
FeRAM Ferroelectric Random Access Memory
FN Fowler-Nordheim
GF Grenz°Äache
HREM Hochau°Äosende Rasterelektronenmikroskopie
HRTEM High Resolution Transmission Electron Spectroscopy
ITO Zinn-dotiertes Indiumoxid, In2O3:Sn
LBM Leitungsbandminimum
LEISS Low Energy Ion Scattering Spectroscopy
LST Lyddane-Sachs-Teller
III
A. Symbole und AbkÄurzungen
MBE Molecular Beam Epitaxy
MIGS Metal Induced Gap States
MIM Metall-Isolator-Metall
MOCVD Metalorganic Chemical Vapour Deposition
MOS Metal-Oxide-Semiconductor
NDW Negativ di®erentieller Widerstand
OF Ober°Äache
PES Photoelektronenspektroskopie
PF Poole-Frenkel
PFM Piezoresponse Force Microscopy
PLD Pulsed Laser Deposition
PVD Physical Vapour Deposition
RFID Radiofrequenz-Identi¯zierung
RLZ Raumladungszone
SCLC Space-Charge-Limited Current
STO Strontiumtitanat, SrTiO3
TFBAR Thin Film Bulk Acoustic Wave Resonator
TFL Trap-Filled Limit
UHV Ultrahochvakuum
UPS Ultraviolet Photoelectron Spectroscopy
VBM Valenzbandmaximum
WKB Wentzel-Kramers-Brillouin
XPS X-Ray Photoelectron Spectroscopy
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